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RESUMO 

O Autor descreve os estudos feitos para o desenvolvimento 
de ligas de tântalo a serem empregadas como recipientes para 
conter plutônio líquido em reatores nucleares. São descritos 
os efeitos de elementos de liga e de impurezas intersticiais. 

1. INTRODUÇÃO 

Desde 195 1 no Laboratório de Los Alamos, Estado de New 
Mexico, Estados Unidos, um grupo de cientistas e engenh eiros 
dedicou-se ao desenvolvimento de novas co ncepções de rea tores 
nuclea res. Os trabalhos dêsse grupo tiveram divul gação rela­
tivamente limitada, não só por ser de praxe do laboratório de 
Los Alamos só publicar os resultados de trabalhos bem compro­
vados corno também em vi rtude de, por se tratar de reato~s 
de concepção totalmente nova, serem necessá rios vár ios anos de 
aperfeiçoamento para se tornarem práticos. 

O resultado dêsses trabalhos conduz iu ao reator LAM­
PRE II 1

, 2, que uti lizava como combustível uma solução de 
fosfato uranoso em ácido fosfórico concentrado, e depois ao 
reator LAMPRE 3, com o qual se pôde provar a possibilidade 
de utilização de combustível metá li co líquido. Os aperfeiçoa­
mentos int rod uzidos no último reator serão aqui descr itos em 
suas linhas gerai s, pelo in te rêsse do ponto de vi sta metalúrgico. 

(1) Contribuição Técnica n.0 493. Apresentada ao XVII Congresso Anual 
ela Associação Brasileira ele Metais; Rio ele Janeiro (GB), jul ho el e 1962. 

(2) As pesq uisas descritas neste t rabalho fo ram fe itas sob os a uspí cios da 
"A tomic Energy Comission" cios Estados Un idos. 

(3) Membro da ABM; Conselheiro da Agência I nternacional de E ner g ia Atô­
mica junto a CNEN, Divisão de Metal urgia Nuclear, I EA, São Paulo, 

em licença dos " Los Alamos Scientific Laboratory", Los Alamos, N . M., 
Estados Unidos. 
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F ig. 1 - Secção horizo ntal do r eator LAMPRE (1 - barra 
de ajuste grosso; 2 - a nel de entrada de sódio; 3 - anel de 
ar refrigerante; 4 - quatro ba rras de con t rôle ; 5 - aq uecedo­
r es elétricos ; 6 - recipiente primário; 7 - recipiente secun­
dário ; 8 - pos ição para 199 cápsulas: 9 - repartidor de 

-y;t.:·-, :wr· 
,.~ 

vazão; 10 - chaminé). 

5 

1/ 

F ig. 2 Vist a geral do rea tor 
LAMPRE ( 1 - saí da do refrigerante; 
2 - refletor superior ; 3 - ba rra de 
contrôle; 4 - refletor inferior; 5 -
r ec ipiente exterior; 6 - blindagem de 
grafita; 7 - entrada de refrigerante; 
8 - barra de aj uste grosso; 9 - ca­
roço ; 10 - recipiente interior; 11 -

rhaap d e base). 
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2. COMBUSTíVEIS DE METAL LíQUIDO 

Em 1954 o Dr. Robert Kiehn desenvolveu em Los Alamos 
os dados principais relativos à possibilidade de operação de um 
reator que utilizasse um eutêtico de plutôn io com 9,5 a/ o <*l 
de ferro, em fase líqui da com ponto de fu são de 408°C. 

As vantagens de emprêgo de combustível líquido sôbre o 
combustível só li do são principalmente não existir a parcela de 
custo de fabricação dos elementos combustíveis, nem a de ul te­
rior dissolução para reprocessamento, além das de que o com­
bust ível pode ser tratado continuamente ou intermitentemente, 
podendo ser manipulado por sistema hidráulico ou pneumático 
e isso sem que o reator tenha de parar. 

Com o reator LAMP RE não existe também o pro blema de 
envenenamento por xenônio, por ser quase insolú vel no metal 
líquido; além disso, por ser reator rápido, o xenônio não ap re­
senta o efeito de envenenamen to que oco rreria com neut rons 
lentos. 

As vantagens de ta l tipo de reator eram basta nte an imado­
ras. Restava, entretanto, para os engenh eiros metalurgistas e 
engenheiros qu ímicos in vest igar como torná- lo uma realidade. 

Quanto ao meio para a extração do calor gerado no com­
bustível líquido, ai nda que ex istisse a possibilidade de utiliza r 
out ro líquido imisc ível com plu tô ni o líquido, isso apresenta ri a 
dificuldades tais que no primeiro reato r construído limi tou-se 
a inves tigação à da praticabilidade do combustível de meta l 
líquido. 

3. DESCRIÇÃO DO REATOR LAMPRE 

O caroço do reator (f ig. l ) era constituído por cêrca de 
140 cápsulas de l cm de di âmetro e de 20 cm de comprimento, 
contendo cada um cêrca de 175 g de li ga de plutôni o com 
l O a/ o de ferro. As cápsulas foram montadas de forma a 
constituir um reticulado hexagonal, conforme indicado na figu ­
ra 1. O caroço do rea tor tem assi m, cêrca de 30 cm de diâ­
metro e 30 cm de altura. Na figura 2 está indicada a posição 
do caroço, com a ent rada de sódio para a extração de calor, 
sendo encaminhado em seguida a um trocador de calor onde é 
poss ível a produção de vapor sup eraquecido para acionamento 
de uma turbina. 

O caroço é envolvido por um refl etor de níquel e mais exte­
riormente está indicada a blindagem interio r, constituída por 

(*) a / o = concentração atômica, em porcento. 
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conjun to de tubos de grafita com 3 a/ o de boro. Exteriormente 
existe a blindagem biológica usual, constituída por paredes de 
chumbo e de concreto 3 • 

4. REC IPIENTES PARA META IS LiQUIDOS 

No desenvolvimento de reatores de alta potência, havia o 
in terêsse de serem uti li zadas elevadas temperaturas. Para utili­
za r devidamente as vantagens do ponto de vista term o-dinâmico 
de co rrentes de elevadas temperaturas, es tudou-se bastante a 
tecnologia dos metais líquidos, principalmen te do sód io. Con­
vém lembrar que o sódio líqui do é quase inerte perante diversos 
metais, desde que na ausência de oxigênio e de água. Além 
di sso, e se fô r elevada a pureza do sód io, não existem problemas 
metalúrgicos importantes se se empregar sódio. Uma vez qu e 
fossem dete rminadas as ori gens das impurezas e desde que as 
mesmas pudessem ser eliminadas, o pr incipal problema a ser es­
tudado era o dos recipientes para ence rrar o plutônio líquido. 

5 . TRANSFERÊNCIA DE MASSA E CORROSÃO 
INTERGRANULAR 

Os dados prelim inares de qu e se di spunha in dicavam ape­
nas o tântal o, o tun gstên io, o ni óbio e o molibdênio como poten­
cialmente interessantes, principalmente pela sua baixa solubili­
dade em plutônio líquido, e pelo fato de não for marem com­
pos tos com êle. Ain da que o tungstênio fôsse o menos solúvel 
dêstes, apresenta grand es dificuldades de conformação mecânica, 
e com isto é bastante quebradiço. 

Parecia razoável, portanto, experim entar cuidadosamente o 
tântalo como recipiente para plutônio líquido e suas li gas. Não 
exi stia , no entanto, quai squ er dados relat ivos às suas proprie­
dades principais: a transfe rência ele massa e a corrosão inter­
granular. 

A transferênci a de massa oco rre da seguinte maneira: se 
houver circul ação de metal líquido em face de metal sóli do em 
regiões ele temperatura distintas, há necessà ri amente di sso lução 
do metal só li do num ponto e deposição nout ro . Em geral a 
solubi lidade de metais em metai s líquidos aum enta com a tem­
peratura e o sistema Ta-Pu não é exceção a es ta regra. Quando 
se colocava um a cápsul a de tâ ntalo co ntendo plutôni o em um 
fo rn o rotativo, verificava-se que o tântalo era trazido da zo na 
mai s aquecida para a zona menos aquecida. Media-se êste efeito 
colocando-se uma fôlh a de tântalo radioat ivo na região fria da 
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cápsula; com um contador movei ( que med ia os raios gama 
que passavam por uma janela entre blocos ele chumbo) tinha-se 
uma med ida ela velocidad e ele transfe rência ci o tântalo 5 , 6 (f ig. 3) . 

c o ~nAG EM ILOG) 

Fig . 3 - Forno rotati vo para m edir transferência 
el e m assa e traçacl o el a in tensid ade de raios gam a 

emi tidos das cápsulas. 

Veri f icou -se que o coefic iente ele transferência ele massa 
aumentava com o teor de oxigênio do plutônio. Nessas condi­
ções, mostrou-se necessá ri o red uzir-se ao mínimo poss ível êsse 
teo r. Constatou -se ainda que pequenas concentrações ele Si e 
C faz iam diminuir o va lor el e coefici ente ele transferência ele 
massa. O efeito parece resultar ela formação el e uma camada 
pro tetora ele carboneto ou ele si licieto ele tânta lo que isola o 
meta l cio contacto com plutônio líquido. 

A corrosão intergranular fo i outro problema particularmente 
difícil ele resolver. os resultados obtidos inicialmente o plutô-

.. nio parecia entrar através dos grãos de tântalo, até passa r pelo 
metal para fo rmar gotas de plutônio no exterior da cápsula 6 

(fig. 4) . Embora conservasse a forma externa, a cápsula de 
tântalo mostrava-se bastante enfraquecida pela presença de plu­
tônio em sua estrutura. Os es tudos detalhados mostraram que 
o efeito era bastante complexo. As microfografias das estru­
turas co rroídas mostravam que a distância de penetração segun -• 
do as várias direções era proporcional ao número de regiões 
in tergranul ares de cada direção. 

Os processos ele confo rm ação das cápsulas, tanto o ele 
es tampagem profunda como o de extrusão por choque e recal­
que de ci lind ros (" i roning") acarretam es truturas laminadas ali -



544 BOLETIM DA ASSOCIAÇAO BRASILEIRA DE METAIS 

nhadas; no primeiro caso são perpendiculares às superfícies de 
trabalho e no segundo paralelas. Em conseqüência era de se 
esperar que a penetração fôsse mais rápida em uma cápsula 
obtida por estampagem profunda. 

Fi g. 4 Gotas de plutônio que saíram pelas 
regiões i nter-granul ares duma cápsula sôbre o 

ni ve l do l iquido ( r égua em polegadas). 

O exame cuidadoso das secções transversa is mostrou que 
os grãos de tântalo envolvidos por plutônio eram equiaxiais, e 
assim completamente diferentes dos cristais alongados e encrua­
dos do metal trabalhado a frio. Verificou-se assim uma recris­
talização do metal em temperatura inferior da de seu recozi­
mento. Concluiu-se que essa recri stalização anormal acontecera 
por meio do plutônio líquido, o tântalo sendo dissolvido de 
regiões onde as tensões eram mais elevadas e depositado num 
reticulado regular e por isso mais es tável do ponto de vista ter­
modinâmico. A figura 5 mostra uma secção transversal do 
tântalo penetrada por plutônio na região de grãos recristalizados, 
enquanto que na parte onde não houve a penetração os grãos 
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continuam encruados; essa micrografia mostra claramente que 
o efeito não resultou de uma desigualdade de temperaturas da 
cápsula. 

Fig. 5 - Secção de uma cápsula trabalhada a frio, com 
penetração de plutônio. 

6 . RECOZIMENTO 

Depois de diversos estudos sôbre a melhor maneira de con­
formar o metal a frio, chegou-se à conclusão de que o melhor 
era recozer completamente o metal. O tântalo recristaliza com­
pletamente a l .050°C em 1 hora. O recozimento a temperaturas 
mais elevadas parece causar apenas crescimento dos grãos; en­
tretanto, a elevação da temperatura de recozimento diminuiu 
muito a corrosão produzida por plutônio que foi mais tarde 
fundido nas cápsulas. A figura 6 mostra os resultados de um 
grupo de cápsulas recoz idas a várias temperaturas a partir de 
1.050°C e que estiveram em contacto com plutôn io líquido du­
rante tempos variáveis. Com o aumento da temperatura de 
recozimento, até 1.400°C, a penetração diminui, mostrando-se 
cápsulas que resistiram a 2.800 horas. 

Êsses ensaios de penetração foram feitos submetendo as 
cápsulas com plutônio líquido a aquecimento em sódio líquido 
em determinadas temperaturas; depois de determinados tempos 
eram colocados filmes fotográficos em volta da cápsula e, por 
autoradiografia, podia-se determinar a presença do plutônio que 
viesse ao exterior da cápsula. 



546 BOLETIM DA ASSOCIAÇÃO BRAS IL EIRA DE METAIS 

. 
o . 
~ 
~ 
~ 

z 
~ 

.~ 
z 

' u 
a 

z 
u 
~ 
o 
~ 

1450° =7 75 

1350° 

\ l 

700 1400 2100 2800 

TE !'ot PO OE EXPOSIÇÃO A.O PL UT ÔNIO - HOR AS 

Fig. 6 Grâfico da penetração nas cãpsulas 
depois de recozimento a vãr ias temperaturas. 
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Ainda que tôdas as cápsulas fôssem recoz idas a alta tem­
peratura após es tas experi ências, continuou-se com o método 
de conformação por extrusão por choque e depois reca lque de 
cilindros, em vez de processo mais simples de es tampagem pro­
funda. A quantidade va riável de encruarnento produzido por 
ês te processo levava ao crescimento desigual dos grãos dura nte 
o recozimento, devido ao fenômeno de esfô rço crítico, de qu e 
resultava urna superfície irregular. 

7 . PRODUÇÃO DE TÂNTALO PURíSS IMO 
E DAS SUAS LIGAS 

Al ém dos problemas de conformação mecamca, era da maior 
importância o es tudo da natureza químico-metalúrgica do tântalo 
e das suas ligas que podem conter plutônio líquido. A princí­
pio, dispunha-se apenas do tânta lo obtido por laminação de pó 
sinterizado, com o conteúdo típico de 3.500 ppm de impurezas. 

Os primeiros ensaios fo ram orientados no sentido da obten­
ção de tântalo mai s pu ro, devido a hipótese de que a lixiviação 
das impurezas segregadas nas regiões intergranu lares era a res­
ponsável pela corrosão intergranular. Nessa época, felizmente, 
desenvolveu-se em escala industri al o processo de fu são sob 
arco a vácuo. Por êsse processo reduziu-se a menos de 100 
pprn o teo r de impurezas metálicas, mas, ainda ass im, a co r­
rosão de plutônio nesse mate rial fo i demasiada para o seu uso 
num reator. Conseguiu-se, depois, tânta lo espectroscopicamente 
pu ro por fusão so b feixe de eletro ns. Empregou-se posterior­
mente um processo co njunto de fu são sob arco e sob fe ixe de 
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eletro ns, ac rescentando-se os elementos de li ga ao tântalo puri­
ficado so b feixe de eletrons, por meio de uma ou mai s fu sões 
sob arco. 

Numa sé ri e de ensa ios para melhorar sua resistência à cor­
rosão, fiz eran~-se 80 diferentes ligas de tântalo, com vanos 
teo res baixos de 17 diferentes elementos. Obteve-se uma grand e 
variedade de resultados; enquanto que algumas ligas eram que­
bradiças demais para conformar, as li gas formadas com tungs­
tênio, ou ítrio, ou lânta no, ou titânio, ou rênio apresentavam 
comportamento melhor do que o tântalo de alta pureza. 

O tungstênio parecia o melhor elemento de liga, pois a 
res istência do tântalo à corrosão por plutônio aumentava sempre 
com o teo r do tun gstênio. A liga com 1 O a/ o de tungstênio 
parecia ter ótimas propriedades mesmo qu~ndo soldada, trata­
mento ês te que, em ge ral, diminui a resistência à corrosão. 
Estas li gas com alto teo r de tun gstênio, entretanto, eram muito 
duras para conformar-se por recalque de cilindros. sendo neces ­
sá rio dobrar-se olacas na forma de cilindros e soldá-las em linha. 
Na éooca da produção das cápsulas pa ra a primeira carga do 
LAMPRE, entretanto, as experi ênci as com es tas ligas de altos 
teores de tun gstênio ainda não tinham atingido sua fase final , 
tendo-se que optar por uma li ga com O, 1 a/ o de tun gs tên io, a 
única qu e fôra aprovada nessa ocasião. 

O efeito do ítrio como elemento de li ga não só era mais 
forte como mais es tranho do qu e o do tungstênio. O ítrio, a 
princípio, era apenas um dos desoxidantes mais ativos que se 
acrescentava ao tântalo, provocando a formação de monóxidos 
voláteis durante a fusão sob vácuo. Esperava-se que com o em­
prêgo dêsses desoxidantes se pudesse contar com teor mais 
baixo de impurezas intersticiais. 

Os valores obtidos com o ítrio indicaram, entretanto, que 
não existiam diferenças entre os teores de carbono e de oxigê­
nio assim obtidos e aqueles do processo anterior. 

Durante a fus ão do metal sob arco o ítrio des tila fora, 
como YO ou como metal. A operação de fusão da carga de 
tântalo com 0,2 a/ o de ítrio precisa tempo muito maior que a 
de tântalo puro, possivelmente porque o baixo potencial de ioni­
zação do ítrio diminui a energia disponível para a fu são. 

Apesar dessas dificuldades, foram constatados efeitos bené­
ficos muito acentuados. Assim é que, apesa r do teor residual 
de ítrio no ,metal se r muito baixo, menos de 40 ppm, já é sufi­
ciente para provocar modificações nas propriedades do tântal o. 
Mesmo nos casos em que o resfriam ento foi lento, o ítrio causa 
acentuado refinamento de grão, e uma elevação de cêrca de 
400°C na sua temperatura de recristalização (fig. 7) . O metal 
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obtido nestas condições apresenta maiores dificuldades de con­
formação mecânica, mas, em contrapartida, possui ótima resis­
tência à corrosão por plutônio. 
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Fig. 7 - Temperaturas de recozimento de 
tântalo com e sem ltrio. 

Não se encontrou uma explicação convincente para a grande 
variação das propriedades do tântalo que continha teores tão 
baixos de ítrio. Foram anali sadas as propriedades de duas séries 
de chapas de ligas de tântalo, uma contendo ítrio e outra sem 
ítrio, ambas com O, 1 a/ o de tungstênio e obtidas no mesmo 
forno seguindo a mesma técnica de fusão e de lingotagem; nem 
pelos espectogramas de raios X nem por difração se pôde per­
ceber qualquer diferença. 

Conforme será visto mais tarde, parece qu e a corrosão cio 
tântalo e de suas li gas está relacionada com a recristalização. 
O aumento de resistência à corrosão do tâ ntalo contendo ítrio, 
talvez , pode ser explicado pela diminuição da velocidade de 
recristalização. 

Êsses resultados indicaram a convernencia de se especificar 
a adição de ítrio às li gas de tântalo-tungstênio para as cápsul as 



DESENVOLVIMENTO DE LIGAS DE TÂNTALO 549 

da segunda ca rga do reator LAMPRE; não e pôde contar com 
tempo suficiente para veri f icar o efeito na primeira carga do 
LAMPRE. 

8. IMPU REZAS INTERSTIC IA IS 

Como a produção e os ensaios com o tântalo de alta pure­
za mos trassem que as impurezas metá licas não tinham grande 
efeito na co rrosão, passou-se a es tudar os efeitos dos elementos 
intersticiais ( não-metálicos) no tântalo: oxi gênio, nitrogênio, 
carbono e hidrogênio. 

O carbono es tá sempre presente no tântal o em quantidades 
pequenas, muito próximas do seu limite de solubilidade, sendo 
por isso difícil medir seus efei tos. Ainda que se acreditasse a 
princípio que a sua presença no tântalo favorecesse a corrosão 
por plutônio, amostras feitas com teores conhecidos de até mais 
de 200 ppm de carbono não apresentaram aumento nenhum na 
corrosão. Pode-se explicar o enfraquecimento apresentado pelo 
tântalo com teo res maiores de carbono pela fragilidade provo­
cada pelas lâm inas de carboneto de tântalo entre os grãos do 
metal. 

Um ensaio preliminar comparou amostras com teo res de 
5 % de ox igênio, 5% ele ni t rogênio e 7 % ele hidrogênio ( átomos 
por cento) com uma de tânta lo desgaseifi cado. T ôdas es tas con­
centrações de gases no metal são bastante mais elevadas do 
que normalm ente pode-se encontrar num rea tor desta cl asse, e 
produziram precipitados dos sa is correspondentes. 

Nesse ensa io, o hidrogênio difundiu-se do tântalo para o 
plutônio sem provoca r efeito nenhum ; o nit rogênio não alterou 
a intensidade de corrosão, enquanto que a amostra com oxigê­
nio sofreu corrosão séria. O comportamento do hiprogênio (. 
do nitrogênio está de acôrdo com os conhecidos coeficientes da 
difusão dêsses gases no tântalo, respectivam ente alto e baixo. 
A sa íd a do oxi gênio durante algumas horas harmoniza-se com 
a teo ria de C. S. Smith, que propôs que a corrosão ocorri a 
devido à fo rm ação de um filme de óxido na superfíci e do 
tânta lo. Como êste fi lme é instável, o oxigênio se difunde no 
pl utônio líqu ido enquanto o tântalo se co rroe; o oxigênio j á 
difundido no plutônio não afeta o tântalo, quando aquêle conti­
ver ca rbono ou si lício. 

Estudaram-se os ângulos diedros que o plutônio líquido 
apresenta entre grãos de tântalo. Ainda que se pudesse ver 
gotas de plutônio na es trutura do tântalo, os grãos dês te eram 
tão finos que o tamanho dos ângulos ficava além da resolução 
de um microscópio ótico. Fêz -.se, porém, uma experiência ele 
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fundi ção de urna li ga de plutônio num aglomerado esponj oso de 
tântalo em pó si nteri zaclo, com grãos bastante maiores. Na 
f igura 8 podem-se vêr ângulos de cêrca de 120° entre os grãos 
de tântalo, ca racterí st icos de uma es tru tura bem recoz ida e em 
equilíbrio, enquanto o plutônio, cinzento, fo rça a passagem entre 
os grãos, apresentando os ângulos agudos característicos ela 
corrosão intergranul ar. Neste caso da figura 8, esta corrosão 
já era esperada devido- à alta percentagem ele' ox ig~nio no 
tântalo. 

Fig. 8 - Penetração de plutônio num co rpo esponjoso de t â nta lo. 

Como o coef iciente de difusão de ox1gen10 no tântalo é 
elevado a 700°C, o tempo gasto para a passagem do oxigênio 
do tântalo para o plutônio é da ordem de um dia. 

Feita uma p rova, consta ta-se que o teor de oxigênio no 
tântal o reduz práticamente a zero; não se pôde med ir, entretanto, 
o aumento do teor de ox igênio no plutônio devido a difusão 
de oxigênio pelas paredes cio próp rio aparelho empregado no 
tes te de corrosão. 

Há out ros ind íc ios de que o oxigên io contribu i muito para 
ini ciar ou p ro mover a corrosão. Um fenômeno es tranhíss imo é 
a corrosão elas cápsu las bem acima do nível do líquido, até 
5 cm (fig. 4); o mesmo efeito aparece também nos loca is onde 
anteriorm ente havia bô lhas (f ig. 9). Pode-se explicar êste efeito 
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Fig. 9 - Inicio da corrosão de t ântalo por p lutôn io sob uma 
bô lha de gás. 

pela hipótese da difusão do oxigênio se considerarmos que a 
difusão do oxi gênio através de um fi lme fino de plutônio, ade­
rente à superfíc ie da cápsula, deve ser mais lenta do que através 
de uma grande massa de plutônio, de ta l so rte que a fase 
at iva da corrosão é pro longada. Dados mais completos, relat i­
vos a cápsu las com 20 a 150 ppm de oxigênio no tântalo, mos­
tram que as primeiras têm maior res istência à corrosão. 

Acred itava-se que um enfraquecimento considerável pudesse 
ser provocado pelos elementos que constituem li gas intersticiai s, 
quer quando ês tes elementos es tivessem em solução, quer quando 
atingissem uma concentração sufi ciente para se precipitarem. 
Tanto a term odinâmica com o experi ências qua li tativas reali zadas 
mostravam que teo res de oxi gênio e hid rogênio suficientes para 
produzir compostos precipitados em tânta lo pod iam existi r ape­
nas no início de uma experi ência, já que ambos se difundiam 
ràpidam ente para a fase de pl utônio. Qualquer sódio escolh i­
do como refri gerante, que tivesse teo res dês tes elementos capa­
zes de apresentar algum efe ito no tânta lo, seri a corros ivo demais 
para empregar- se num rea tor. Seja como fôr, as concentrações 
dos elementos intersticiais em geral eram man ti das ba ixas por 
meio de um dispositivo aquecido por onde passava o sódio. 

Gebharclt e Preisenclanz 8 já hav iam provado que teo res ele 
até 1,4 a/ o ele oxi2;ênio no tântalo, teores que nunca são atin­
gidos numa operação norm al de um rea tor, não eram sufi cientes 
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para provocar qualquer efeito de enfraquecimento no metal. 
Fizemos experiências análogas com amostras de tântalo conten -
do quantidades conhecidas de nit~ogênio e de hidrogênio. 

· A técnica escolhida foi a seguinte: cortaram-se anéis iguais 
das cápsulas de tântalo, acrescentou-se a cada um dêles uma 
quantidade conhecida de gás num sistema de vácuo, mantiv~-­
ram-se estas amostras a uma temperatura elevada durante tempo 
suficiente para promover a homogeneização da distribuição do 
gás, e então, depois de esfriadas, esmagavam-se as amostra s 
transversalmente numa máquina universal de ensaios. Êste mé­
todo incomum foi desenvolvido para secções cortadas de cápsulas 
que haviam contido plutônio pudessem ser examinadas de ma­
neira análoga sem que houvesse contaminação da máquina, pois 
podia-se aplicar o esfôrço através das paredes de um saco de 
plástico. Verificou-se que com até 3 a/ o de nitrogênio ou 
até 6 a/ o de hidrogênio o tântalo permaneceu dúctil sem apre­
sentar diminuição de sua resistência à tração. 

Sendo in evitável algum fluxo de hidrogênio através do tân­
talo para o plutônio, considerou-se a possibilidade de dano 
cumulativo no metal, proveniente da absorção e desabsorção con­
tínua do gás. Fêz-se uma amostra de tântalo abso rver hidro­
gênio até a precipitação de hidreto, provocando-se em seguida 
a ret irada do gás, repetindo-se ês te processo cinco vêzes. No 
final , o tântalo apresentou as mesmas propriedades mecânicas 
do metal qu e nunca havia sido submetido a êsse tratamento. 
Carece dizer que estas experiências foram feitas na ausência 
de tensão, que, como se sabe, aumenta a fragilidad e por hidro­
gênio. 

A máxima concentração de hidrogênio no tântalo a 650°C, 
em contacto com plutônio, é de 1, 1 a/ o, concentração esta que 
corresponde à precipitação de PuH2 no plutônio com teor de 
4 a/ o de hidrogênio, e correspondente a uma pressão de vapor 
de hidrogênio de 15 mm de mercúrio. Já que durante o fun­
cionamento normal do reator o hidrogênio pode entrar no siste­
ma apenas por decomposição da um idade atmosférica nas pare­
des exteriores de aço inoxidável, com subseqüente difusão pelo 
aço, tais pressões parecem muito improvávei s. Seja como fôr , 
parece qu e o peri go do hidrogêni o no reator vem mais da preci­
pitação do combustível do que do enfraquecimento do tântalo. 

Provàvelm ente o nitrogênio, qu e entra no reator por di fusão 
através das paredes de aço, provoca maiores dificuldades. Ava­
lia-se que a quantidade de nitrogênio assim difundida seja de 
200 g por ano. Ainda que a maior parte do nitrogênio seja 
absorvida pelos dispositivos aque€idos de zircônio, qualquer par­
cela que entre em contacto com o tântalo será por êle absorvida 
e retida. Embora considerações termodinâmicas indiquem que o 
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nitrogênio se difundirá para o plutônio através do tântal o, a 
velocidade de difusão neste metal é tão pequena que o gás ficará 
concentrado nas camadas superficiais das cápsulas. Êste fato 
poderá provocar precipitação de nitretos com a conseqüente fra­
gilização e trincamento progressivo. Não há indícios felizmente 
de tais efeitos prejudiciais. 

De acôrdo com o es tudo teórico das variáveis em Jogo, as 
regiões intergranulares não deveriam provoca r diferenças na ve­
locidade de difusão do nitrogêni o. Fêz -se uma sé rie de expe­
riências, nas quai s provocou-se a difusão do nitrogênio através 
de cilindros sólidos de tântalo, qu e apresentavam grãos grandes 
com co ntornos bem definid os. A determinação das concentra­
ções de nitrogênio, medidas diametralmente por microdureza, for­
neceu curvas carac terísticas às derivadas da lei de Fick, sem 
desvio nenhum perto das regiões intergranulares. É verdade qu e 
sendo as regiões intergranulares muito fin as, não se pode medir 
a sua concentração em nitrogênio; apenas pode-se avaliar o 
fluxo ao longo dos contornos dos grãos pela difusão nos grãos 
vizinhos que cobrem uma parte considerável da impressão cau­
sada pelo penetrador. Os coefici entes de difusão não mostra­
ram desvio nenhum em relação aos valores encontrados na lite­
ratura. 

9. EFE ITOS DA IRRADIAÇÃO 

Submeteram-se as amostras de tântalo a diferentes tempos 
de irrad iação num reator, até a transmutação de 3% do tântalo 
cm tungstênio, condi ção equivalente à queima de 37 % de qual ­
qu er plutôni o que contenha o t-~ntal o. Ensaios mecânicos mos­
traram qu e o metal ainda apresentava suficiente resistência à 
corrosão e ductil idade para seu emprêgo num reato r. A compa­
ração dessas amostras com li gas sintét icas, que continham a:, 
mes mas quantidades de tungstênio, mas obtidas por meios con­
vencionai s, demonstrou que os aumentos de dureza e de resis­
tência mecânica produÚdos pela irrad iação eram provocados 
por distorções na es trutura devidas ao bombardeamento por neu­
trons rápidos mais do que pelo teor de tungstênio. 

As li gas es tudadas, subm etidas ao tratamento térmico co n­
veniente, mostraram;-se bastante estáveis sob irradiação de neu­
trons e raios gama, bem como apresentaram boas ca rac terísticas 
como recipientes para conter plutônio líquido. Ainda resta a 
possibilidade de qu e a irrad iação, na presença de plutônio, com 
a produção de recuos energéticos de fissão, produza um dano 
maior. 

Um recuo de fissão pode at in gi r o tântalo com bastante 
energia para vaporizar 100.000 átomos de tântalo. Ainda que 
os fí sicos consultados acreditassem que nes tas condições tería-
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mos apenas a conhecida co nf iguração de átomos deslocados re­
sultante da presença de uma ponta térmica ( therm al spike) no 
tântal o, esta previsão não se baseava em dados obtidos num 
ambiente de nietal líquido. Res ta, portanto, examinar as cápsu­
las tiradas do reator LAMPRE para med ir os efeitos de irra­
diação na presença de plutônio,· ainda que a operação prolon­
gada tenha mostrado que os efeitos de recuos de fi ssão não são 
muito fortes. 

10 . CONCLUSÕES 

Os es tudos desc ritos conduziram à adoção de cápsu las da 
li ga de tântal o de alta pureza com O, l a/ o de tungstênio para 
conter a primeira ca rga de combustível do reator LAMPRE. A 
conformação das cápsulas foi feita pelos processos de ext ru são 
por choqu e e recalque de ci lindros, seguidos por recoz imento 
completo. 

Dos es tudos rea li zados tiraram-se muitas informações bá­
sicas que deverão ser usadas nas especi ficações das ca rgas se­
guintes do ca roço. O êxito na operação do reator por vários 
meses confirmou os resultados. 

Êste trabalho ,resultou da cooperação prolongada de todos 
os grupos da Divisão de Desenvolvimento de Rea tores em Los 
Alamos, dos quais o Grupo de D esenvolvimento el e Materiais 
tinha a maior responsabi l idade. Convém citar também as con-­
tribuições essenciâi s cio Grupo ele Metalurgia ele Plutônio, cio 
Grupo el e Produção ele Plutônio e ci o Grupo ele Produção Meta­
lúrgica. Fêz-se a preparação elas amostras preliminares ele mui­
tas li gas, assim como a irrad iação el e tântalo em reator, no Bat­
te ll e M emori al Inst itute. 

Muitos ci os temas ela presente obra fo ram tratados em con­
tribuições anterio res el e Los Alamos 5

• G. " , na preparação das 
quais convém mencionar especialmente a co laboração ele R. P. 
Hammoncl, C. C. Burwell , W. E. Ferguson e J. E. Kemme. 

O autor registra também a co laboração el e T. D . ele Souza 
Santos, F. S. C. Pereira ela Silva, C. T . ele Freitas e J. Lapoll e, 
na adaptação em portu guês . 
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D I SCUSS ÃO 11 l 

P. R. lfrane (2) - O Dr. Richard Bidwell di sse que foi diminuido 
o teor de oxigênio no plutôni o para evitar a corrosão. P erguntaria 
sóbre silicio e carbono no plutônio, quais foram as providências toma­
das? Foram aumentados os teores? 

R. l\'I. Bidwell - O teor de ox igênio no plutônio baixou talvez 
até 200 partes por milhão. Baixas co ncentrações de silício ou de car­
bono no plutônio tornam desprezível qualquer efeito do oxigênio no 
pl utôni o. Have ndo êsses e lementos protetores, só existe dificuldade 
com o oxigênio que ficar no tâ ntalo. 

H . Lopes de Amorim (3 ) - Desejar ia saber qual o processo de fabri­
cação das cápsulas de tântalo? 

R. l\'I. Bidwell - Extrusão por impacto, seguida por r ecalque de 
ci lindros. 

J. A. Sabato (4) - Estou muito intrigado com a recristalização do 
tântalo pelo efeito do plutônio. Perguntaria qual o tamanho inicial de 
grão do tântalo e qual o seu tamanho final na zona recristalizada ? É 

muito grande? E o final , na zona recristalizada, seria menor que 10 
mi crons? 

R. l\'I. Bidwe ll - Creio que o diâmetro dos grãos recristalizados 
do plutônio é menor que 1 mícron. A ampliação da micro-fotografia 
exibida é de 500. 

(1) Contribui ção T éc ni ca n.0 493. Apresentada ao XVII Congresso Anua l 
da Associação Brasi leira de Metais ; Rio ele Janeiro (GBJ, julho de 1962. 

(2) Sócio-Estudante da ABM ; a luno ci o Curso el e Engenhei ros Metalurgistas, 
Escola de E ngenharia da Universidade do Rio Grande do Sul, Pôrto 
Alegre , RS. 

(3) M embro da ABM ; Professor do Curso ele E ngenharia Nuc lear, Instituto 
Militar ele Engenharia; Rio de Ja nei r o, GB. 

(4) M embro da ABM; Chefe da Divisão ele M etalurgia, Comisiôn Naciona l de 
Ener g ia A t ômica, ela República Argentina, Buenos Aires, República 
Argentina . 
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J. A. Sabato - Outra pergunta : qual a relação de área entre a 
zona recristalizada e a não r ecristalizada? Qual a porcentagem de zona 
recristalizada ? 

R. M. Bidwell - Se houvesse tempo, poder -se-ia r ecristalizar a 
cáp ula inteira. 

J. A. Sabato - Foi medida a textura da zona recristalizada ? 
R. M. Bidwell - Não. Assim, não sairam essas gôta de plutônio. 

Medimos êsse efeito por autoradiografia . 
J. A. - Sabato - Quer dizer que a zona recristalizada não tem 

relação de textura com a zona ainda não r ecristalizada ? 
R. M. Bidwell - Seria um pouco difícil medirmos. Mas em geral , 

é quase invisível. Havia descoloração no metal. Um pouco de oxigê­
nio poder ia ter efeito igual. 

J. A. Sabato - F aço essa pergun ta porque poderia ter muita im­
portância sob o po nto de vista da recristalização. Acredito que é o 
primeiro caso que se co nhece de possível recristali zação por efei to de 
corrosão inter -granul a r. 

R. M. Bidwell - Há outros exem plo O mesmo efei to fo i estu-
dado em Los Alamos na recristalização em tântalo pelo efeito de liga 
líquida de cério e ferro. Convém notar ainda que êsse ti po de recris­
talização ocorre em temperat uras inferiores à de recristali zação normal. 
Aliás, êsse mecanismo é plausível pela teoria da difusão em metais 
líquidos. No caso das ligas cério-fe r ro, foi possível identificar peque­
nos grânulos da li ga nos contornos dos grãos de tâ ntalo. Êsses g rânu­
los não poderiam penetra r tão r àpidamente em uma cápsula de tântalo 
r ecozida. 

J. A. Sabato - Tentarei dar uma explicação do fenômeno, porque 
acredito que, para se saber se existe recristalização verdadeira, é preciso 
co nhecer sobretudo se há relação de textura. Outra pergunta que 

. desejaria fazer : o Dr. Bidwell referiu-se aos efeitos intersticiais no 
tântalo, falando do oxigênio. Como é feita a determinação do oxigênio 
no tântalo? 

R. M. Bidwell - Pela quantidade que introduzimos pelo sistema 
a vácuo, e pela microdureza. 

J. A. Sabato - Há uma dificuldade muito grande para se medir 
a quantidade de oxigênio, porque existe uma capa permanente de 
óxido de tântalo na superfície. 

R. M. Bidwell - Quando estiver oxidado a uma tem peratura alta, 
pela técnica certa, acho que será homogêneo. Pode-se verificar por 
medida de microdureza e pela aplicação das leis da difusão. 

J. A. Sabato - Não. Temos feito estudos sôbre tântalo-oxigênio 
e tântalo-h idrogê nio. Há uma camada de óxido de tânta lo, porém a 
quantidade que se coloca não é a mesma. Queremos saber se essa in­
trodução de oxigênio é proporcional, a fim de conh ecermos a quanto 
cor responde êsse efeito interstic ial. 

R. M. Bidwell - O senhor fala a penas de experiências com excesso 
de oxigênio e em baixas temperaturas, onde as pressões de dissociação 
dos óxidos de tântalo são despreziveis. Quando se desgaseifi ca tântalo 
sob vácuo, não r esta uma camada de óxido. Gebhardt, em Stuttgart, 
Powers na General Electric e nós, todos conseguimos amostras de solu ­
ções sólidas homogêneas de oxigênio em tântalo, de qualquer teor , até 
o limite de solubilidade que correspondesse à temperatura. 

Os lingotes fu ndidos sob feixe de elétrons tinham cêrca de 20 ppm 
de oxigênio. Em uma determir:iada cápsula, o teor de oxigênio variava 
entre 20 e 200 ppm. É essa pequena concentração que pensamos seja 
a r esponsável pelo início da penetração do plutônio. 


