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1 Sammanfattning

Att ga fran uranoxid till urannitrid som kérnbrénsle har vissa férdelar som kan forbéattra
reaktorers ekonomi och sédkerhet. En metod for att tillverka urannitridpellets &ar att
framstélla gelmikrosférer via ”the internal gelation process” som sedan genomgar nitrid-
ering och sintring. For en lyckad nitridering maste gelsfarerna ha en god kolhalt innan
nitrideringssteget, vilket oftast uppnas genom att i geleringssteget tillsdtta kolpulver som
kan vara svart att fordela jamnt da det inte ar vattenlosligt. For att undvika detta problem
framstalldes gelsfarer med en polar kolkalla - glukos, med framgangsrikt resultat. Glukos
fungerar inte bara som en kolkélla, utan ocksa som en geleringsinhibator vilket tillater
att urea som annars dr nodvéandig kan uteslutas som tillsatts. Produkten hade en total
fororeningshalt pa 0.3 - 0.8% som visade ett tydligt samband med kolhalten innan nitrider-
ingsprocessen. For att uppna battre resultat, s& som den industriella standarden pa under
0.3% fororening, bor kolhalten innan nitridering 6kas ytterligare. Detta eventuellt genom
att oka mangden glukos eller minska tiden gelsfarerna tvattas innan de torkas.



2 Introduktion

2.1 Karnkraft idag

Idag &r den vanligaste reaktortypen for kommersiell elproduktion i véarlden &r tryckvatten-
reaktorn (PWR), som &r en lattvattensreaktor (LWR). Tryckvattenreaktorn har en trycksatt
primér vattenkrets som i sin tur overfor varme till en sekundéar krets vars syfte ar att pro-
ducera anga for sjilvaste elgenereringen. Fordelen med att ha en trycksatt primér krets
ar att vattnet kan na en hogre temperatur utan att koka vilket bidrar till en mer effektiv
varmeoverforing. Lattvattenreaktorer dr reaktorer som anvénder vanligt vatten HoO istéllet
for tungt vatten DO vars viteatomer ar av den tyngre isotopen deuterium. [1]

Contamment Structure

Figur 1: Schematisk bild 6ver en tryckvattensreaktor. Den priméra vattenkretsen &r orange
och den sekundéra vattenkretsen &r bla [2]

2.2 Bransletyper

Den vanligaste bransletypen som anvéands idag dr urandioxid UOs med en anrikning pa 3-5
%. Urandioxiden har formen av sma pellets med en diameter pa ca 1 cm. Pelletsen laggs pa
rad i tuber av zirkoniumlegering som har egenskapen att absorbera en liten méangd neutroner
vilket ar avgorande for att halla igang kdrnklyvningen. En mindre 6nskvard egenskap hos
urandioxid &r den relativt laga varmekonduktiviteten vilket leder till att hdrden har en
hog drifttemperatur. Den hoga drifttemperaturen okar sannolikheten for hérden att bli
overhettad vilket har stora sékerhetsrisker. Zirkoniumlegeringen i hérden kan namligen
under extrema forhallanden reagera med anga och bilda vétgas vilket kan ha foérédande
effekter.

Efter olyckan i Fukushima Daichii har intresset for alternativa kdrnbrénslen 6kat och
urannitrid dr en kandidat for framtida reaktordesigner och dven dagens lattvattensreaktorer.
Urannitrid har en varmekonduktivit som jamfért med urandioxid &r oOverlagsen.
Viarmekonduktiviteten ar inte bara hogre, utan ékar ocksa i forhallande med temperaturen
till skillnad fran urandioxid vars viarmekonduktivitet minskar. Urannitrid ger ocksa vissa



ekonomiska fordelar da man kan fa in mer uran per volymenhet i branslet tack vare uran-
nitridens kristallstruktur. [3][4]
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Figur 2: Strukturen fér UN (NaCl) [5] och UO2 [6]

2.3 Tillverkning

Idag tillverkas karnbransle med pulverprocesser. Det finns dock sa kallade sol-gel metoder
som har ett antal fordelar framfor pulverprocesserna. Med ’sol”’ menas en vétska dér kolloider
(partiklar) dr upplosta. ’Gel” kommer ifran att losningen genomgéar gelering genom hydrolys.
Denna metod &r fordelaktig med tanke pa att de risker associerade med radioaktivt pulver
kan undvikas. Det finns ocksa mdjligheter att sluta karnbrénslecykeln da produkten ifran
bransleupparbetning ar flytande. [4]

3 Syfte, Metod och Avgransningar

Syftet med detta projekt &r att undersoka glukos som en alternativ kolkalla i tillverknin-
gen av urannitridsfarer som anvands for att tillverka pellets. For att tillverka gelsfarerna
kommer ”the internal gelation process” att anvdndas. Kolet som tillsits under produk-
tionen &ar avgorande for att sfarerna ska kunna genomga en lyckad nitridering. Oftast
anvéands kolpulver som tillsatts vilket kan leda till en ojamn kolférdelning da pulvret inte &r
vattenlosligt. Anvénder man istéllet en vattenloslig kolkélla som glukos kan en mycket ho-
mogen kolférdelning uppnas. Problemet med vattenlésliga kolkéallor uppstar under tvétt och
aldringsstegen, da kolet utsondras ur sfarerna. Projektet kommer darfor ocksa att fokusera
pa vilka tvatt- och aldrningsmetoder som ger optimalt resultat.

Mal som projektet siktar pa:
e Framgangsrikt addera homogena kolkéllor till geleringsprocessen

— Kolkallan far inte tvéttas ut under tvattstegen



— Sfarerna ska vara intakta

— Kolkallan ska konverteras till finférdelat kol genom varmning
e Konvertering av de gelerade sfiarerna till nitrid av hog renhet

— Sférerna far inte skadas av nitrideringen

— Fororeningar (kol, syre) ska vara laga i nitriderna

Detta projekt kommer endast att fokusera pa syntes och nitridering av uran-gelsfarer.
Sintring och pelletstillverkning samt tillsattser av andra metaller utelamnas.

3.1 Fororeningar

I malen ovan star det att halten av fororeningarna ska vara laga. En viktig anledning att
halla nere féroreningarna ar att de har en stark paverkan pa hur nitridpellets sviéller i hogre
temperaturer da massfraktionen av varje amne overstiger 0.1 - 0.15%. Manga specialister
papekar att massfraktionen av kol och syre inte far overstiga 0.15% vardera nar bada amnen
ar narvarande. [7] [§]

4 Teori

4.1 Internal gelation process

Uranmikrosfarer kan framstéllas med den sakallade “internal gelation process”.
Kemikalierna som anvénds ar uranylnitrat, urea och hexametylentetraamin (HMTA).
Gelet bildas nér geleringsagenten HMTA bryts ner genom protonering (3). Vitejonerna
frigors via en hydrolys (2) av uranylet som sker néar pH-vérdet blir tillrdckligt hogt. Uranylet
ar fran borjan bundet i ett komplex med urea som forhindrar att geleringen paborjar for
tidigt. Né&r 16sningen introduceras till en varmekélla bryts komplexet (1) och pH-vérdet
stiger vilket initierar hydrolysen. Da HTMA tillslut bryts ner bildas ammoniumhydroxid
(4) som absorberar vitejoner vilket okar pH-vérdet ytterligare. Detta gor sa att processen
accelererar. Féllningen/gelet har formeln UO2(OH ) = UO3.H50 eller 4UO3.N H3.3H50.

UO5[CO(NHy)o]*" == 2CO(NHy), + UOy*" (1)
UO2*" +2H,0 == UO,(OH), + 2 H* (2)
(CHy)gN, + HT = [(CH,)sN,H]" (3)
[(CHy)gN4H]" +9H,0 == NH, " + 6 CH,O + 3NH,OH (4)

Den experimentella metoden borjar med att 16sningen framstélls och kyls ner till 2 - 7
°C under omrérning. Lésningen droppas in i ett icke vattenlosligt medium (kiselolja) som &r
uppvarmt till 60 - 90 °C. Geleringsprocessen kan nu borja da uranylkomplexen genomgar ter-
misk nedbrytning. Mikrosfarerna tvattas och aldras sedan i en eter- och ammoniaklésning.

[4] 9]



4.2 Reduktion till oxidmikrosfarer

Innan nitrideringen maste det syredverskott som finns elimineras. Syredverskottet existerar
i form av urantrioxid eller hogre uranoxider. Genom att varmebehandla oxiderna i en
reducerande atmosfar kan dessa hogre oxider reduceras till urandioxid. Reduktionen sker
med hjalp av en vitgas/kvavgas blandning. [11]

U02+I + xHy = UO3 + xH,0

4.3 Karbotermisk nitridering

I detta steg virmebehandlas urandioxiden i kvivgas for att bilda sjélva urannitriden. [10]
Under 1450 °C sker foljande reaktion:
UO2+2C+0.5Ny — UN+2CO
I hogre temperaturer bildas kolnitrider:
UOs 4 (2+x) C+ [(1-x)/2] Ng & UN; _,C, +2CO
Dessa kolnitrider kan senare elimineras med ytterligare uppvarming: [12]
UN;_,C; 4 (x/2)Ny =— UN 4 xC
Kolnitriderna och det elementéra kolet kan ocksa tas bort med tillsatt vatgas:
Hs + N3 +2C =— 2HCN [13]
2UN;_,Cx +xNy +4zHy — 2UN 4 22 CHy [4]

For att sa mycket uranoxid ska nitrideras som mojligt krévs det hoga temperaturer vilket
ocksa gor sa att kolnitrider bildas. Dessa kolnitrider férsvinner med ytterligare uppvarmning
men processen gar snabbare om vitgas dr nérvarande. Vitgasen avldgsnar dven kolrester
vilket paskyndar nedbrytningen av kolnitriderna. Den forsta reaktionsformeln visar hur
vasentligt det &r att ha en god kolhalt for att sa mycket urannitrid ska bildas som mgjligt.



5 Experimentellt

5.1 Kemikalielista
e Petroliumeter (Fisher)
e Ammoniaklésning (Sigma-Aldrich)
e HMTA (Sigma-Aldrich)
e Urea (Sigma-Aldrich)
e Kolpulver (Mogul-L, Cabot Carbon)
o Alfa-D-glukos (Acros Organics)
e Ny/Hs-gas (Formier 5, AGA)
e Ar-gas: (Arcal-1, Air liquide)
e Uran-stam av uranmetall, tillverkad pa avdelningen
e Silikonolja (Rhodorsil 1000 cSt)
e Triton X-100 (Sigma-Aldrich)

5.2 Syntes av gelmikrosfarer

Produktionen av gelsfarer under projektets gang kan delas in i dessa delsteg;:

Syntes av sfarer med olika kolké&llor

Framtagning av standardmetod

Syntes av standardsfarer med olika aldringstider

Syntes av produktsatser

5.2.1 Syntes av sfarer med olika kolkallor

Tre satser skapades i syfte att jamfora kolpulver med glukos som kolkéllor med avseende pa
struktur. En sats med kolpulver, en med glukos och en utan kolkélla. En lyckad metod togs
fram med experiment ifran [4] (A Sajdova) som utgangspunkt.

5ml 1.5M uranyllésning anvéndes som startlosning.

Tillsattser i molférhallande till uran:
e x1.3 Urea

e x1.7 HMTA

e x2.3 kol

Fem droppar triton X-100 tillsattes i kolpulversatsen for att forbéttra 16sligheten. Geler-
ing skedde i en kolumn av 70 °C kiselolja. Satserna tvéttades sedan tva ganger i 50ml
petroliumeter i 5 minuter och aldrades tva ganger i 50ml ammoniakldsning i 10 minuter.



5.2.2 Framtagning av standardmetod

En standardiserad geleringsmetod med glukos som kolkalla togs sedan fram. Urean kunde
uteldmnas utan att l6sningen gelerades for tidigt. En HMTA-16sning framstélldes for att
reducera klumpbildningar som kunde uppsta nér pulvret tillsattes. Malet var att 16sningen
skulle ha en uranylkoncentration pa 1 M men i och med att HMTA-16sningen inte var
tillrickligt koncentrerad blev uranylkoncentrationen 0.9 M. Satserna hade en volym pa ca
5.5 ml och en total teoretisk kolhalt pa 822 mg.

Tillsattser 1 molforhallande till uran:

o x1.9 HMTA (3.6 M)
e x2.3 kol (glukos)

Den standardiserade metoden utgick ifran att uranyllosningen blandades med glukos i
en kyld bégare (2 - 7 °C). HMTA-16sning tillsattes nér allt glukos var uppldst och gelering
skedde i en kolumn av kiselolja uppvéarmd till 90 °C. Efter tvétt och aldring i petroliumeter
och ammoniaklosning torkades gelsfiarerna pa ett fat i ett dragskap.

5.2.3 Syntes av standardsfarer med olika aldringstider

Flera standardiserade satser framstélldes for att jamfora olika aldrigsprocesser.

e 50ml petroliumeter i 10 min och 50ml ammoniaklésning i 5 min x2

e 50ml petroliumeter i 10 min och 50ml ammoniaklésning i 10 min x2

50ml petroliumeter i 10 min och 50ml ammoniaklosning i 15 min x2

50ml petroliumeter i 10 min och 70ml ammoniaklsning i 30 min (for att studera hur
mycket kol som utséndras)

5.2.4 Syntes av produktsfarer

En standardiserad tvattmetod valdes och fler satser framstélldes for att ge en bra produkt
och den huvudsakliga datan for projektets diskussionsdel. Tvattmetoden var 50ml petroli-
umeter 1 10 min x2 och aldring i ammoniaklosning i 5 min x2. En sats aldrades endast en
gang i 100ml ammoniaklésning i tre timmar for att studera hur mycket kol som utsondras.



5.3 Reduktion och Nitridering

Efter att sfarerna torkat i 12 - 24 timmar reducerades och nitriderades dem i en ror-ugn
(Entech ETF 30-50 / 18-S). Reduktionen och nitriderinen skedde i separata steg for att
studera de reducerade sfiarerna. Atmosfiren var en gasblandning av 5% H + Ns.

Programmet for reduktion:

3 °C /min till 350 °C. 350 °C i 60 min. 10 °C /min till 800 °C. 800 °C i 60 min. -10 °C
/min till rumstemperatur.

Programmet for nitridering:

10 °C /min till 1550 °C. 1550 °C i 240 min. 10 °C /min till 1650 °C. 1650 °C i 60 min.
-10 °C /min till rumstemperatur.

5.4 Analytiska Instrument
e SEM (Hitachi TM 3000) - Mikroskopi av sférer

EDX application (Quantax 70) - Karakterisering av sfirer

TOC (Shimadzu TOC — 5050A) - Kolanalys av aldringsvétskor

Kvéve/syre-analysator (LECO TC 436 DR) - Analys av kvive/syre-halt i sférer

Kol/svavel-analysator (LECO CS744) - Analys av kolhalt i sférer



6 Resultat
6.1 Sfarer med olika kolkallor

Med SEM mikroskopi studerades strukturen av de forsta satserna med urea.

x2,5k 30 um

2019-04-24 A D96 x60 1mm

2019-04-24 9,7

Figur 3: Sfirer utan kolkélla.

2019-04-29 A D84 x30

2019-04-29 A D85 x50

Figur 4: Sfarer med kolpulver




2019-04-18 A D92 x50 2mm

2019-04-18 A D92 x30 2mm

Figur 5: Sfarer med glukos

De torkade sfirerna hade alla en god och intakt struktur. Sfirerna med kolpulver hade
en svart farg som Gvergick till en gronare nyans efter de torkades, nagot som var ovantat.
Kolpartiklarna i sfaren gar att urskilja och férdelningen verkar vara hyfsat jamn med tanke
pa hur svarlosligt kolpulver ar i véitskor.

Glukosfarerna hade strukturer pa utsidan som tros vara ett resultat av lickage. En
forklaring kan vara att geleringen inte hade fullt ut avslutats och icke-gelerat innehall hade
lackt ut och torkat pa utsidan av sfarerna.

A D90 x60 1mm

2019-04-24 2019-04-24 A D91 x40

Figur 6: Sfarer utan kolkalla efter reduktion
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2019-04-24 A D98 x100

2019-04-24 A D91 x30 2mm

Figur 7: Sfarer med glukos efter reduktion

Efter reduktionen bildades det sprickor i sfarerna, nagot som férvantades. Sprickbild-
ningen var dock for intensiv for att sfarerna ska anses dugliga. Glukossfarerna led mest
av sprickbildning och méanga sfirer disintegerades totalt. Nar glukos bryts ner bildas vat-
tenanga, och ju mer gasbildning som sker under virmebehandling desto fler sprickor bildas.
Vissa sférer var trots detta i god form och hade kunnat anses dugliga fér produkttillverkning.
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Figur 8: EDS av sfir med kolpulver

En EDS-analys av en kolpulversfar fann en betydande méangd kiselolja ifran geler-
ingssteget. Detta resultat bor gélla for alla sfarer da de genomgick samma tvéttprocesser.
Huruvida stor paverkan kiseloljan har pa sfarernas struktur &r oklart. Sfdrerna anses vara
for kontaminerade for produkttillverknig.
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6.2 Standardsfarer med olika aldringstider

Satser som framstélldes med standardmetoden och genomgick olika aldringstider utséndrade
olika mycket kol. TOC analyser visar tydligt ett starkt samband mellan aldringstid och
kolhalt i vatskan. 15 min.-provet avviker da den andra tvétten har hégre halt &n den forsta,
nagot som teoretiskt sétt inte borde vara méjligt. 30 min.-provets syfte var att se om det
fanns en grans for hur mycket kol som kan utséndras. 30 minuter var for kort tid for att
undersoka detta sa en ny sats 1dt aldras i tre timmar. Kurvan nar den teoretiskt maximala
méngden kol som kan utséndras (822 mg).

Tabell 1: Kolhalten i 50ml ammoniaklésning som sfarerna aldrades i (70ml {6r 30 min)

H Tid Forsta tviatten Andra tvatten H
5 min 6.97 g/L 2.78 g/L
10 min 8.41 g/L 3.88 g/L
15 min 9.69 g/L 11.49 g/L
30 min (x1) 9.61 g/L -

1000
200 .
s .
700 . ®
600 & L
o
200 .
A0 ..
300 ..
200 g
100
0 50 100 150 200

Figur 9: Kolhalt i 100ml ammoniakldsning 6ver tid under aldring av standardbatch (justerat
for volymsvinn fran provtagning) [mg / min]

Efter reduktion méttes kolhalten i proverna. Kolhalten minskade med 6kad aldringstid.
Den teoretiskta minimalhalten kol i de reducerade proverna kan berdknas. For varje uran-
dioxid som ska nitrideras krivs det 2 kolatomer. Den minimala andel kol blir da 8.16 wt-%.
I praktiken bor kolhalten vara nagot hogre for att fa en lyckad nitridering. 10 min.-satsen
nitriderades och fick en syrehalt pa 0.56%, nagot for hogt. Detta tyder pa att en kolhalt pa
8.90% var for lagt.
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Tabell 2: Total kolhalt efter reduktion
H Tid Kolhalt H

5 min 9.32%

10 min 8.90%

15 min 8.37T%

30 min (x1)  7.99%

6.3 Produktsfarer

D9,6 x80 1 mm

2019-05-23

2019-05-23 A D95 x30 2mm

Figur 10: Nr 2 torkade

2019-05-23 A D93 x30 2mm

2019-05-23 A D93 x80 1mm

Figur 11: Nr 2 och 3 reducerade
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D8,9 x30 2mm

2019-05-23 A

2019-05-23 A

D8,7 x180
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A D87 x2,0k 30um

2019-05-23

2019-05-23 A D87 x100

500 um

Figur 12: Nr 2 och 3 nitriderade

De torkade och reducerade sfarerna hade en god och slit struktur.

Sprickbildning

forekom men inget som anses vara for intensivt (fig. 10 & 11). Efter nitrideringen genomg-
ick sfarerna en grov fordndring. De nitriderade sfirerna &r ojamna och verkar vara ihaliga.
Alla sfarer tycks ha genomgatt samma fordndringar. Den storsta variationen &r en viss

storleksskillnad. (fig. 12)

Tabell 3: Kolhalten i 50ml ammoniaklGsning som sférerna aldrades i

Andra tvatten H

H Prov Forsta tvatten
Nr 1 4.30 g/L 3.08 g/L
Nr 2 4.92 g/L 3.54 g/L
Nr 3 5.58 g/L 2.84 g/L
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Tabell 4: Kolhalt efter reduktion
H Prov  Kolhalt efter reduktion H

Nr1 9.22%
Nr 2 9.55%
Nr 3 8.85%

Tabell 5: Kvéve, syre och kolhalt i nitriderade sfarer (Nr 1 och 2 beblandades)

H Prov Kvévehalt Syrehalt Kolhalt H

Nr 1+2 5.36% 0.26% 0.057%
Nr 3 5.16% 0.63% 0.023%

Det tycks inte finnas ett samband mellan kolhalten i aldringsvétskan och kolhalten i
sfarerna efter reduktionen. Ett tydligt samband fanns dock mellan kolhalten efter reduktion
och syrehalten i produkten. Sats nr 3 hade en mycket lagre kolhalt och fick darfér en hogre
syrehalt pa grund av att nitrideringen inte kan ske fullstandigt med for laga kolhalter.
Nr 1 + 2 hade en hogre kolhalt och fick darfér mindre syre i produkten. Syrehalten &r
fortfarande hogre en den 6nskade nivan av 0.15%. Kolhalten i produkten ar mycket lag och
tillfredsstaller alltsa industrins standard.

15



(Coupled TwoTheta/Theta)

1 Commander Sample 1D
800 | PDF 00-032-1397 U N Uranium Nitride
1_PDF 00-067-0020 U 02 Uranium Oxide

Counts

30 40 50 60

2Theta (Coupled TwoTheta/Theta) WL=1.54060

Figur 13: XRD av Nr 142

(Coupled TwoTheta/Theta)

1 Commander Sample 1D
| PDF 00-032-1397 U N Uranium Nitride
|_PDF 01-075-0413 U 01.96 Uraninite, syn

Counts

120 130 140

2Theta (Coupled TwoTheta/Theta) WL=1.54060

Figur 14: XRD av Nr 3

XRD-analyser genomfordes for att undersoka vilka detekterbara kristallfaser som fanns
i proverna. Endast urannitrid och uranoxid gav betydande signaler vilket stammer med
teorin. Datan visar precis som syreanalysen att nr 142 &r en béttre produkt &n nr 3.
Signalen matchar urannitridens standardsignal (r6tt) mycket béttre och ar ocksa starkare
jamfort nr 3.
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7 Diskussion

7.1 Geleringsprocess

Nar geleringsmetoden tog fram gjordes det en del andringar. Att ga ifran HMTA-pulver till
16sning var nédvandingt da gelering ibland paborjades i bagaren nar HMTA-pulvret tillsat-
tes. Att anvinda l6sningar 6kar dock vatteninnehallet i sfarerna vilket ger en langsammare
gelering. Att 6ka temperaturen till 90 °C gjorde geleringsprocessen mérkbart snabbare. Om
temperaturen hade varit begriansad till 70 °C hade en ldngre kolonn kunnat anvéndas for
att ge sfarerna mer tid att geleras. Ett minskat vatteninnehall ger mindre satsstorlek, okad
geleringshastighet men ocksa 6kad sannolikhet att gelering pabérjas under omrérning.

Att framgangsrikt utesluta urea var onskvért da urea inte har nagot syfte bortsett
ifran att undvika gelering innan uppvarmning. Detta var endast mojligt nar glukos var
narvarande. Den nuvarande hypotesen ar att glukos likt urea bildar skyddande komplex
med uranyl och kan darfér ses som en erséittare. Glukos uppfyller alltsa tva roller som
tillsats - kolkélla och geleringsinhibator.

7.2 Kolkallors paverkan pa sfarstruktur

Sfarerna med kolpulver och utan kolkélla verkade ha liknande egenskaper strukturmassigt.
De torkade sfiarerna hade en intakt och slat struktur. Sfarerna med kolpulver fick en
gronaktig farg efter de torkades. Denna farg kan vara ett tecken pa att kolférdelningen
ar ojamn. Nar kolpartilarna klumpar ihop sig kan ljuset eventuellt brytas pa ett sitt som
far sfarerna att ga ifran en svart farg till smutsigt gron.

Glukossfarerna hade en méarkvérdig struktur pa utsidan av sfarerna. Om detta ar ett re-
sultat av geleringsmetoden eller tvattsteget ar oklart, men strukturbildnignen tycks vara en
foljd av ldckage. Detta resultat upprepades inte i produktsfarerna som hade en annorlunda
geleringsmetod och tvattmetod.

De reducerade sfirerna utsattes for en intensiv sprickbildning. Detta tycks vara ett
resultat av den geleringsmetod som valdes da produktsfiarerna inte utsattes lika mycket.
Resultatet visar att sprickbldningen blir varre med glukos som tillsats.

7.3 Tvattmetoder

Nér en kolpulversfar analyserades med EDS hittades det spar av kisel ifran kiseloljan. Detta
var anledningen till varfor den slutgiltliga tvattmetoden involverade tva tvattar med petroli-
umeter sa att mer kiselolja kunde avldgsnas.

En av de slutgiltiga satserna fick sta i 100ml ammoniaklésningen under aldring i tre
timmar for att studera méngden kol som avlidgsnas med avseende pa tid. Den teoretisk
maximala méngd kol som finns i sfarerna ar 822mg. Efter tre timmar var méangden kol i
l6sningen 834mg vilket Gverstiger den teoretiskt maximala mangden. Méngden kol som var
kvar i sfarerna uppmaéttes till 221mg, vilket betyder att endast ca 600mg borde kunna ha
utsondras i vatskan. I med att petroliumeter och sparméangder av kiselolja fortfarande finns
kvar under aldringssteget sa blir kolhalten hogre i vétskan. Ett antagande kan goras att
kolhalten under minut ett (195mg) &r ungefar samma som minut noll, alltsa den kolméngd
som fanns innan sfarernas kol utsondrades. Med detta antagandet kan den andel kol som
utséndrades approximeras till ca 80% av det maximala. Kurvan tyder pa att kolhalten efter
tre timmar fortsatter att 6ka. Det verkar inte finnas en maximal grans for hur stor andel kol
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som kan utsoéndras. Aldringstiden &r alltsa mycket avgorande for den resulterade kolhalten
i sfarerna.

7.4 Slutgiltig nitridprodukt

Strukturmassigt ser bade de torkade och reducerade sfarerna mycket jamna och intakta
ut. Sprickor forekommer vilket forvéntas, det skall ocksa ndmnas att sfarerna vid tillfallet
av SEM-analysen var flera veckor gamla och har kunnat utsittas for mekaniska skador. De
nitiriderade sfarerna ser udda ut. De har en skrumpen yta och verkar vara ihaliga. Huruvida
detta kan paverka den slutgiltiga kvalitén pa nitridpelletsen ar oklart.

Kol och syreanalyserna visar att for att uppna en lag syrehalt efter nitridering maste
kolhalten vara god. Nr 142 hade en syrehalt pa 0.26% och en kolhalt mellan 9.22% och
9.55% innan nitrideringen. Nr 3 som hade en kolhalt pa 8.55% fick en betydligt hogre
syrehalt. Om inte nr 1 och 2 var ihopblandade hade antagligen nr 2 haft ligst syrehalt
nérvarande. De resterande kolhalterna &r laga i alla prover. Syrehalterna Gverstiger den
onskande troskeln pa 0.15%. En syrehalt under denna grans borde kunna uppnatts om
kolhalten innan nitrideringen var dnnu hogre.

XRD datan bekréftar att sfarerna bestar av urannitrid och uranoxid. Nr 142 har en
mycket hogre signal ifran urannitirden vilket tyder pa att dessa sfarer ar av hogre kvalitet
an nr 3.

7.5 Framtida projekt

Da den framstéllda produkten gav lovande resultat ar ett nésta steg att undersdka hur up-
prepningsbar processen dr samt forsoka fa ett mer exakta virden med mindre spridning.
Halten av syrefororeningar ligger nagonstans mellan 0.2 och 0.6%. Nar ett mer exakt varde
tagits fram kan nya experiment goras for att fa upp kolhalten innan nitrideringssteget. En
ratt sjalvklart metod ar att 6ka mangden glukos som tillsdtts under gelerinssteget. Detta
kan eventuellt krava att fler &ndringar i metoden maste goras da geleringsmekaniken kan
paverkas. Ett problem med att cka glukoshalten &r att mer gasbildning sker under reduk-
tionssteget vilket kan leda till en hégre grad av sprickbildning. Man kan ocksa forkorta
tvattiden for att minska méangden kol som utsondras ur sfarerna. Problemet med detta ar
att de fororeningar som avlagsnas under detta steg blir kvar samt att en kortare tvattid ger
en Okad osékerhet da tvittmetoden sker manuellt.

En fordjupad XRD analys kan ocksa vara anviandbart for att fa mer information om
sfarernas sammanséttning. En standardkurva med successivt 6kande oxidhalt hade kunnat
skapats for att gora en mer exakt matchning med provernas XRD resultat. Detta hade
kunnat ge en tydligare bild av hur stor del av sfarerna som endast bestar av urannitird och
uranoxid.
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8 Slutsats

Glukos kan anviandas som kolkélla med goda resultat. Med metoderna som valdes verkar
sprickblidning inte vara ett problem men om sldta nitridsfarer gar att skapa ar oklart.
Kolhalten i sfirerna paverkas starkt av aldringstiden och avgdr om nitrideringsprocessen
blir lyckad. Det bor ga att framstalla produkter med fororeningshalter lagre dn 0.3% om
kolhalten innan nitrideringen 6kas nagot. Om aldringstiden kan minskas ytterligare utan
att fororeningar blir kvar &r oklart, men detta hade resulterat i en 6kad kolhalt innan
nitrideringen.

9 Felkallor

Den storsta felkallan i detta projekt ar det lilla satsantalet. En storre méangd produktsatser
hade kunnat ge en mycket tydligare bild av den faktiska féroreningshalten.

Tvétt- och aldringssteget ar det steg dir den storsta datavariationen tycks komma ifran.
Detta kan bero pa att steget innefattar en stor mangd manuella steg samt att satsvolymen
ar liten. Med storre satser och en mer standardiserad tvéatt- och aldringsmetod hade en
tydligare bild av tvattstegets paverkan pa slutprodukten skapats.

Under projektets gang varierade tiden ifran nitridering till analyser med de olika satserna.
Under denna tid kan nitriderna ha kunnat oxideras. Det verkar inte finnas nagot som tyder
pa att detta skulle bidra med mer &n endast en marginell paverkan.
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