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RESUMO

Descrevem-se nesta nota preliminar os principais dados
experimentais obtidos na Divisdo de Metalurgia Nuclear do
Instituto de Energia Atomica, Sao Paulo, em estudos de
producao de pastilhas de oxido de berilio, de dxido de tdrio
e de solugoes solidas ThO,-UO.. As pecas anulares pro-
duzidas de oxido de berilio destinaram-se a constru¢cdo de
fontes geradoras de neutrons. As pastilhas de odxido de to-
rio, bem como as de solu¢des solidas ThO,-UO, destinam-
se a estudos ulteriores, relacionados com a uftilizacdo de
torio em reatores.

INTRODUCAO

O programa de pesquisas tecnolégicas da Divisdo de Meta-

lurgia Nuclear do Instituto de Energia Atomica inclui estudos
experimentais relativos a producdo de pecas cerdmicas especiais,
e, nesse programa, tiveram destaque os estudos referentes a pro-
ducdo de pecas anulares de 6xido de berilio e as pastilhas de
oxido de torio e de solugdes solidas de oxido de torio com oxido
de uranio, as quais servirdo para estudos posteriores relacionados
com reatores do ciclo de tério. A importancia futura de utiliza-
¢ao de torio como material fértil em reatores ja tem sido ressalta-
da em diversos trabalhos nacionais recentes (% 2 ),
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Descrevem os autores -em primeiro lugar os estudos desen-
volvidos relativamente a producdo de pecas de berilia, inclusive
os de producdo de pecas anulares destinadas a montagem de
fonte de neutrons. Em seguida resumem os trabalhos experi-
mentais referentes a producdo de oxido de torio, a partir de sul-
fato de torio, produzido para a Comissdo Nacional de Energia
Nuclear pela Orquima S.A., por tratamento da monazita, bem
como as principais varidveis relativas a producdo de pastilhas
désse oxido e de solucdes solidas ThO,-UO..

2. ESTUDOS EXPERIMENTAIS REFERENTES A PASTI-
LHAS E A PECAS ANULARES DE OXIDO DE BERILIO

Os estudos experimentais realizados visaram a produc¢do de
pecas anulares para a construcdao de fontes de neutrons com
Sb-124, e a producido de pastilhas de densidade mais elevada, para
estudos que interessam a Divisdo de Fisica de Reatores do IEA.
Em todas as experiéncias realizadas, utilizou-se sempre oxido de
berilio atomicamente puro, obtido do Commissariat a I'Energie
Atomique, da Franca.

Em virtude da elevada toxidés do berilio e de seus compos-
tos, indicada pela concentracdo maxima de 2 microg/m* de ar,
foram tomadas precaucdes especiais quanto a pesagem e as ope-
racbes de mistura e de compactacao das pecas. Todas as ope-
racdes que importavam em manipulacdo do material foram reali-
zadas sempre em capela, dotada de filtro de feltro intercalado no
circuito de exaustdo de vazao regulavel.

O condicionamento das cargas de oxido de berilio foi feito
com 1% de Carbowax-4000, adicionado sob a forma de solucao
em alcool, preparada a cérca de 50°C, da relacdo de uma parte
em péso de Carbowax para quatro partes em péso de alcool. A
adicao da solu¢do foi feita a quente. O condicionamento foi rea-
lizado em moinho de polietileno com 12 bolas de aco de 10 mm
de diametro, sob tempo de mistura de 3 horas.

Producao de pecas anulares para as fontes de neutron — O
projeto de execucdo de fontes de neutrons previa a fabricacdo de
pecas anulares de berilia de 30 mm ae diametro interno, 47,6 mm
de diametro externo e 50 mm de altura, a massa devendo estar
compreendida entre 99,9 e 100,1 g.

A densidade aparente sblta da carga era de 0,50 g/cm?, a
qual se elevou a 0,85 g/cm® apds a operacao de condicionamento.
Para obtencao de pecas anulares com 1,87 g/cm? densidade es-
pecificada para as pecas, preferiu-se pré-compactar o po, a fim
de evitar a retracdo radial das pecas na sinterizacdo. A pré-
compactacao foi feita em matriz cilindrica de 10,2 mm de dia-
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metro, tendo sido os corpos desintegrados no proprio moinho de
polietileno.

A fig. 1 reproduz os resultados da influéncia de pressao de
compactacao sObre a densidade das pecas anulares no estado
compactado. Desses resultados experimentais puderam os auto-
res escolher a pressdo de compactacao que permitia obter as
pecas com os caracteristicos de densidade especificados no pro-
jeto para a execucao das fontes.
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Fig. 1 — Valores da porcentagem da densidade teorica

de pastilhas e pecas anulares de BeO em funcao da pres-

sdo de compactacao. Os resultados indicados com “seérie

1" se referem a pastilhas cilindricas e os com “série 2"
a pecas anulares.

Embora nao sinterizadas pela razao indicada, as pecas
obtidas apresentaram resisténcia mecanica compativel com o fun-
cionamento da fonte, isto ¢, com a entrada e retirada peridodica do
ntcleo, constituido por barra coaxial de antimonio, produzida pela

Divisdo de Metalurgia Nuclear, que fora posteriormente irradiada
no reator IEAR-1.

O comportamento dessas pecas de Dberilia nas duas fontes
construidas, uma das quais foi enviada pela Comissao Nacional
de Energia Nuclear para o Paraguay, em virtude do convénio de
assisténcia técnica existente, foi plenamente satistatorio. O fluxo
medido foi de 1,2.10° n/cm*s, logo apds ter sido irradiada a
barra de antimdnio.
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Convém lembrar aqui que, para fluxos da ordem de 10°
n/cm?s, constitui ésse tipo de fonte provavelmente a solucao mais
econdmica, nas atuais condi¢cbes do pais.

Producao de pastilhas de berilia — As pastilhas foram com-
pactadas em matriz flutuante de 10,2 mm de diametro, tendo sido
adicionada a carga, depois de condicionada, 0,8% de esteara-
to de zinco como lubrificante. As pressées de compactacdo va-
riaram entre 0,92 e 4,9 t/cm®  Na fig. 1 estdo também reproduzi-
dos os resultados experimentais obtidos.

A sinterizacdo foi realizada ao ar, em mufla dotada de ele-
mentos de resisténcia de kanthal fundido, a temperatura de 1180°C,
durante duas horas. A velocidade de aquecimento foi de 100°C/h
e a de resfriamento de 125°C/h. Para evitar a possibilidade de
escamamento por gradientes térmicos acentuados, na fase de aque-
cimento, por precaucdo foram as pastilhas recobertas totalmente
por alumina gama previamente calcinada a 650°C, dentro de capsu-
la de porcelana.

Ainda a fig. 1 reproduz os resultados experimentais obtidos.
As densidades das pastilhas obtidas variaram com a pressdo de
compactacao entre os extremos de 70,4% e 75,3%, para a faixa
de pressdes de compactacdo de 0,92 a 4,90 t/cm2 As pastilhas
ndao apresentaram trincas ou outros defeitos que resultassem da
compactacao ou da sinterizacao.

Cumpre observar que o indice de sinterizacdo (¥ obtido, igual
a 13,8%, ¢ ainda bastante baixo, em virtude de a temperatura de
sinterizacdo ter sido de apenas 1180°C, bastante baixa em relacao
a de fusao.

Note-se que as densidades consideradas nas experiéncias an-
teriores e nas que se seguem, decorreram das massas e dos vo-
lumes das pecas, determinados estes ultimos pela geometria
das mesmas.

Tomou-se o valor 3,025 g/cm® para densidade teérica da
berilia.

3. ESTUDOS EXPERIMENTAIS REFERENTES A PASTI-
LHAS DE TORIA E DE TORIA-URARIA

Obteng¢do do oxido de torio — O o6xido de torio utilizado
nas experiéncias adiante relatadas, foi produzido pelos autores
por calcinacdo a 990°C, durante duas horas, de sulfato de torio
cristalizado, produzido pela Orquima S.A. para a Comissdao Na-
cional de Energia Nuclear, a partir da monazita do Espirito
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Santo. A calcinacdo do sulfato de tério cristalizado da-se se-
gundo a reacao

Th(SO,).. 9H.O — ThO, + 280, + 9H,O

compreendendo uma etapa de dissociacdo progressiva da agua
de cristalizacdo, completada a cérca de 400°C. A dissocia¢do
ulterior do sulfato verifica-se a partir de 875°C. Analises qui-
micas efetuadas pela Divisdo de Radioquimica do IEA indicaram
concentragdo residual de SO, inferior a 100 ppm, no calcinado
a 990°C.

O exame do po6 obtido por dissociagdo, sob microscépio, re-
velou ser constituido por granulos de 120 microns de didametro,
nos quais podiam ser individualizados cristais menores, de c€rca
de 10 microns de diametro.

Foi determinada a influéncia da temperatura da calcinagao
sobre a densidade aparente solta do p6 de ThO., tendo sido
constatado que a elevacdo da temperatura acima de 990°C aumen-
tava a densidade solta: a densidade obtida de 0,58 g/cm® a
990°C elevou-se a 0,67 g/cm? quando a calcinacdo foi efetuada
a 1060°C. Ulteriormente sera determinada a influéncia de tem-
peraturas mais elevadas sobre €sse importante indice do po, obti-
do para fins de ceramica nuclear.

Programa dos estudos experimentais — O programa de
estudos experimentais compreendeu as seguintes composicdes: 1)
toria; 2) misturas téria — U;O4 com 5% de U,;Oq; 3) idem, com
10% de U,Os; 4) misturas toria UO,, com 5% de UQO,. Esse
programa visava determinar as melhores condicdes de compacta-
¢ao para a obtencdo de pastilhas de 10 mm de diametro e de
discos de 22 mm de didmetro.

Preparo das cargas — Para o preparo das cargas, os grumos
de oxido de tério foram préviamente desintegrados por meio de
espatula em peneira de pldstico, e posteriormente, em almofariz
de porcelana. Quanto aos 6xidos de uranio, foi somente utilizada
a fracdo — 200 mesh.

O condicionamento das cargas foi feito em moinho de polie-
tileno, sem bolas, durante uma hora. Ndo se utilizou qualquer
agente aglomerante. As misturas téria — U,;O, apresentaram a
tendéncia de formar rapidamente revestimento continuo dentro do
moinho, o que exigiu frequentes operacdes de remocdo parcial
das zonas adensadas. Essa dificuldade ndo foi constatada nem
nas cargas de ThO., nem nas de ThO.-UO..

Posteriormente ao condicionamento, foram em algumas car-
gas feitas adicoes de carbowax-4000 em solucdo de alcool, com
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a mesma técnica ja descrita anteriormente, ou de estearato de
zinco, na proporcao de 0,8%.

Resultados obtidos nas séries de ThO, — A fig. n.° 2 repro-
duz os resultados obtidos de porcentagem de densidade teorica
em funcao da pressdo de compactacao, tanto de pastilhas de
10,2 mm de diametro como de discos de 22 mm de didametro. As
pressoes de compactagcao variaram de 0,92 a 3,68 t/cm® Cons-
tatou-se que as cargas sem carbowax-4000, bem como essas car-
gas contendo 0,8% de estearato de zinco, exigiam perfeita lubri-
ficacao da matriz, o que foi feito depositando-se uma pelicula
de estearato de zinco sdbre as superficies em contacto com a
carga. Nao houve necessidade dessa lubrificacdo nas cargas que
continham carbowax-4000.
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Fig. 2 — Valores da porcentagem da densidade teorica

de pastilhas de ThO, nos estados compactado e sinteri-
zado, em funcdo da pressdo de compactacao.

As pastilhas obtidas ndo apresentaram trincas ou outros de-
feitos, tendo sido constatado que a superficie das pastilhas pro-
duzidas com carbowax era mais lisa e brilhante do que as obtidas
nas outras condictes. Essa diferenca era exclusivamente de as-
pecto, uma vez que as densidades eram sensivelmente iguais, para
pressoes iguais de compactacio.

Mostra ainda a fig. 2 os resultados experimentais obtidos
apos a sinterizagao, efetuada a 1180°C durante 2 horas, estando
as pastilhas envolvidas completamente em alumina gama, dentro
de capsula de porcelana. O gradiente de elevacio de temperatura
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foi de 100°C/h e de 125°C/h o de resfriamento. As mesmas con-
dicdes de sinterizacdo foram adotadas nas séries de experiéncias
de pastilhas de toria com 5% de U;Os e de 10% U;Os.

Os valores de porcentagem de densidade teoérica (10,03
g/cm?®) variaram entre 86 e 92%, para os limites de faixa de
variacdo da pressdao de compactacao, entre 0,92 e 3,68 t/cm>

As pastilhas ndo apresentaram quaisquer defeitos visiveis.

Resultados obtidos nas séries de ThO, — 5% U,O3 — Os
resultados experimentais obtidos encontram-se reproduzidos na
fig. 3. As porcentagens de densidade teorica variaram de 49,0%
para a pressdo de compactacdo de 0,92 t/cm? a 53% para
4,90 t/cm? A sinterizacdo ao ar, nas condi¢bes ja anteriormen-
te especificadas, permitiu obter pastilhas densas, isentas de quais-
quer defeitos, variando pouco as porcentagens de densidade teo-
rica (10.07 g/cm®). Os limites dessas porcentagens de densida-
de foram 90,1% e 90,8%.
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Fig. 3 — Valores da porcentagem da densidade tedrica de
pastilhas produzidas a partir de cargas de 95% ThO, e

= oz

5% U,O4 nos estados compactado e sinterizado, em fun-
cdo da pressao de compactacao.

E de se notar a influéncia muito limitada da pressao de
compactacao sobre a porcentagem da densidade tedrica, no es-
tado compactado, e a quase nenhuma influéncia daquela variavel
sobre a densidade no estado sinterizado.

Conforme ¢é sabido ), nas condicdes em que foi efetuada a
sinterizacdo, as pastilhas sdo constituidas por solu¢des solidas.
Nao dispuzeram ainda os autores dos dados referentes a com-
posicao final das pastilhas obtidas.
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Tomou-se nesta série, bem como nas duas seguintes, as den-
sidades das solug¢des sélidas ThO, — UO, correspondentes, admi-
tindo-se valida a lei de Vegard (.

Resultados obtidos nas séries de ThO, — 10% U,0y —
Mostra a fig. 4 os resultados experimentais obtidos nas pastilhas
e discos produzidos com as misturas constituidas por téria com
10% de U;Os. As porcentagens de densidade teérica (10.12
g/cm®) pouco variaram para a faixa de pressdes de compactagao:
subiram de 49,7% para 0,72 t/cm® até 54,4% para 3,72 t/cm®.
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Fig. 4 — Valores da porcentagem da densidade teodrica

de pastilhas produzidas a partir de cargas de 90% ThO,
e 10% U,O, nos estados compactado e sinterizado, em
funcdo da pressdao de compactacao.

As densidades obtidas apds a sinterizacdo, realizada nas con-
di¢bes anteriormente especificadas, variaram de 85,7% a 86,3%
para a mesma faixa de pressdes de compactacao.

Provavelmente as menores porcentagens de densidade teo-
rica obtidas nas séries de 10% de U;Og comparadas com as da
série com 5% de U;Os, indicam difusdo incompleta. Esse par-
ticular sera ulteriormente esclarecido por meio dos exames me-
talograficos de secgdes polidas das pastilhas obtidas.

Resultados obtidos nas séries de ThO, — 5% UQO, — Como
¢ sabido, a produgdo de solugdes solidas de téria com UO, exige
a utilizacio de atmosfera redutora ou neutra, para que se evite
a rapida oxida¢do de UO, a U;Os em temperaturas muito infe-
riores as da ulterior dissociacdo deste 6xido a UOQO..
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Para estudar o comportamento das pastilhas produzidas a
partir de misturas de téria com UO,, compactadas nas condicGes ja
descritas anteriormente, foram as mesmas submetidas a sinteri-
zagdo no forno continuo de atmosfera de argdnio da Divisdo de
Metalurgia Nuclear, sob velocidade de alimentacdo dos botes
de grafita de 38 cm/h. Os botes permaneceram na zona mais
quente do forno duas horas, a temperatura de 1040°C.
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Fig. 5 — Valores da porcentagem da densidade teoérica

de pastilhas produzidas a partir de cargas de 95% ThO,

e 5% UO, nos estados compactado e sinterizado, em fun-
cdo da pressdao de compactacao.

A fig. 5 reproduz os valores experimentais obtidos, estando
representados os valores das porcentagens de densidade teorica
(10,08 g/cm?*) em funcdo da pressdo de compactagio, tanto no
estado compactado como no estado sinterizado. Mostram os
valores obtidos a maior sensibilidade da carga ao efeito de pres-
sdes crescentes de compactacdo, tendo variado a porcentagem
de densidade teorica entre 48,2% e 54,4% para a faixa de pres-
soes de compactagcao entre 1,22 e 4,92 t/cm> As densidades no
estado sinterizado variaram, para a mesma faixa de pressdes de
compactacao, entre 48,9 e 55,0%.

4. CONCLUSOES

1. Os resultados experimentais mostraram que, nas con-
dicdes utilizadas pelos autores no desenvolvimento do programa
descrito, as pastilhas de berilia obtidas por sinterizacdo ao ar a
1180°C, durante duas horas, tém densidades que variaram quase
linearmente com as pressdes de compactagdo, entre os extremos
de 70,4% e 75,3%), para a faixa de pressdes compreendida entre
0,92 e 4,90 t/cm?>.
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2. Para a producido de pecas anulares de berilia, destina-
das a construcido de fonte de neutrons de fluxo inicial de 1,2.10°
n/cmzs, foi desenvolvida uma técnica que dispensou, em face
dos caracteristicos fisicos e geométricos especificados no pro-
jeto dessas fontes, a operagdo de sinterizagao.

3. A producdo de pastilhas de toria por sinterizacdo ao
ar forneceu resultados muito favoraveis, tendo sido obtidas por-
centagens de densidade teorica entre 86 e 92%, para pressoes de
compactacdo compreendidas entre os extremos de 0,92 e 3,68
t/cm?.  As pastilhas produzidas, como as demais de solu¢des
solidas obtidas a partir de téria — UO, e téria — U,Os, ndo apre-
sentaram defeitos visiveis.

4. Foram apresentados os resultados experimentais de por-
centagem de densidade tedrica em funcdo da pressdo de com-
pactacao, para s¢ries de pastilhas formadas a partir de cargas
de toria com 5 e 10% respectivamente de U;Os. Os valores
obtidos para as soluc¢des solidas indicaram indices de sinterizacao
muito elevados, principalmente tendo em vista a temperatura re-
lativamente baixa empregada, bem como o curto tempo para essa
operagao.

5. Os resultados experimentais obtidos na série sinteri-
zada sob argdnio, de pastilhas produzidas a partir de misturas
ThO, — UO,, foram substancialmente inferiores aos obtidos a
partir das misturas de ThO, com U;Ox.
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RESUMO

Os estudos experimentais descritos nesta contribuicio
visaram a obteng¢do dos dados para o projeto de instalacdo
destinada a fabricagao dos elementos combustiveis para o
reator “Argonauta”, totalmente construido no pais para a
Comissao Nacional de Energia Nuclear e que estd sendo
instalado no Instituto de Engenharia Nuclear, Rio de Ja-
neiro, Gb.

Descrevem os autores os ftrabalhos desenvolvidos rela-
tivos a produgdo de dispersoes de po de U,O, natural e de
aluminio, de diversas granulometrias, e as estruturas micro-
grdficas obtidas nos niicleos transformados mecdnicamente e
com dimensoes da sec¢do transversal proximas das previstas
para aqueles elementos combustiveis. Os resultados obtidos
indicaram distribuicdo bastante homogénea e perfeita conti-
nuidade fisica entre o niicleo, constituido pela dispersdo, e o
material de revestimento, liga de aluminio 2S.
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1. INTRODUGCAO

O reator de pesquisas heterogéneo “Argonauta”, desenvol-
vido no “Argonne National Laboratory”, Argonne, Illinois, Esta-
dos Unidos da America do Norte, emprega elementos combusti-
veis constituidos por conjuntos de placas paralelas, formadas por
nticleo de dispersdo U;Os-Al e revestidos por liga de aluminio,
geralmente 1100 ou M-388. Outros tipos de reatores de pes-
quisa empregam elementos combustiveis analogos quanto a sua
geometria. O Instituto de Engenharia Nuclear, Rio de Janeiro,
Gb, tem quase pronto reator désse tipo, totalmente construido no
pais, o qual empregard elementos combustiveis a serem fabri-
cados pela Divisdo de Metalurgia Nuclear do Instituto de Energia
Atomica, de Sdo Paulo.

Convém recordar que a importancia do emprégo de compos-
tos ceramicos de urdnio, bem como de outros elementos ferteis ou
fisseis, ¢ devido principalmente aos seguintes fatores: 1) esta-
bilidade em temperaturas elevadas; 2) grande resisténcia a acao
dos meios liquidos ou gasosos que possam atingir o nitcleo do
elemento combustivel; e 3) bom comportamento sob radiagdo.
Para contrabalancar as deficiéncias fisicas e mecanicas habituais
nos materiais ceramicos, foram desenvolvidas as misturas por
dispersdo, nas quais o composto fissil ou fértil é disperso em
metal, que constitui a fase continua. Por isso, em metalurgia
nuclear tem sido dedicada particular atencdo aos “cermets”, prin-
cipalmente nos casos em que o 6xido de urdnio é disperso em
aluminio, ou zirconio, ou aco inoxidavel, para constituir o nticleo
de elementos combustiveis de reatores.

Nesta contribuicio, estudam os autores os caracteristicos
principais de ‘“cermets” constituidos de proporg¢des varidveis de
U;Os e aluminio, bem como as estruturas désses “cermets” apos
transformag¢ido mecanica do conjunto, de forma a constituir uma
peca delgada de sec¢do retangular, como exigida para aquele
tipo de reator.

Os estudos experimentais descritos foram realizados para
a obtencido dos dados para o projeto de fabricagdo daqueles ele-
mentos combustiveis, presentemente em andamento na Divisdo
de Metalurgia Nuclear.

2. ESTUDO DE ALGUMAS VARIAVEIS SOBRE OS CA-
RACTERISTICOS DOS “CERMETS”

Convém lembrar preliminarmente que os estudos realizados
por Waugh @2 demonstraram a superioridade do comportamento
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de U;O;4 sobre o do UO, quando em dispersdo com aluminio em
nticleos de combustiveis “Argonauta”. Por essa razdo, em todos
os estudos experimentais adiante descritos, os autores utilizaram
sempre o Oxido de uranio na forma de U;Os, por éles produzido
por calcinacdo do di-uranato de amoénio processado pela Divisao
de Radioquimica do Instituto de Energia Atdmica.

Nas experiéncias realizadas somente foi utilizado o o6xido
natural, isto ¢, com a concentracdo de isétopo U-235 encontrada
na natureza e cuja granulometria era sensivelmente igual a do po
de U;O0; a 20% de enriquecimento em U-235 que serd utilizado
na fabricagdo dos elementos combustiveis. O p6 de aluminio
utilizado era a fracdo — 100 mesh, obtida por classificacdo de
p6 especialmente importado da firma “L’Aluminium Francais”
para o fim indicado.

Tendo em vista que as densidades e as dimensdes finais dos
“cermets” para o reator “Argonauta” devem variar dentro de
limites muito estreitos, principalmente quando se utiliza o método
de montagem em moldura (“picture frame”), tornou-se necessa-
rio desenvolver um contréle dimensional rigoroso. O outro pro-
cesso utilizado nos estudos experimentais foi o de co-lingotagem
(“cast cladding”).

As variaveis estudadas foram: 1) relacdo U;Og/Al; 2) pres-
sdo de compactacdo; 3) geometria dos corpos compactados; 4)
proporcdo de lubrificante na carga; e 5) condicdes de pre-sinte-
rizacao.

Estudaram-se as condi¢des de compactacdo de cargas consti-
tuidas por misturas de 60% U;O4 e 40% Al, 50% de cada e 40%
U;0s e 60% Al, bem como de cargas constituidas exclusivamente
por U;O4 ou por Al.  As pressdes de compactacdo variaram de
0,2 a 5 t/cm® Constataram os autores que as densidades dos
corpos compactados produzidos a partir dessas cargas eram
praticamente independentes das dimensdes e da forma das matri-
zes empregadas, as quais forneceram pecas cilindricas de 10 mm
de didmetro e paralepipédicas de 60 mm X 10 mm e altura va-
riavel, ou de 64 mm X 32 mm e também de altura variavel.
Constatou-se que a adicdo de estearato de zinco, até 1% em péso,
ndo alterava sensivelmente a densidade no estado compactado, fa-
cilitando contudo e de maneira acentuada a operacdo de com-
pactacdo e permitindo a obtencdo de pecas perfeitas, sem trincas
mesmo depois de efetuado o tratamento de pre-sinterizacdo. A
pre-sinterizacao, realizada sempre sob atmosfera de argdnio, em
forno continuo, e a temperatura de 600°C, visou nio sé facilitar a
deformabilidade ulterior do nticleo como eliminar o estearato de
zinco e a umidade adsorvida, o que causaria ma contiguidade fi-
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sica entre o revestimento e o nticleo no processo de transformacao
mecanica posterior.

A fig. 1 reproduz os valores obtidos da densidade no estado
compactado em fun¢do da pressdo de compactacdo, para as di-
versas proporcdes de U;Os e de Al utilizadas. No grafico loga-
ritmico, os valores da densidade sdo funcdes lineares da pressao
de compactacdo, obedecendo a lei

log d. = log k + 0,141 log p

onde d. ¢ a densidade no estado compactado, k uma constante ca-
racteristica da mistura e, em particular, da composicdo utilizada,
e p a pressdo de compactacdo, em t/cm>.
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rig. 1 — Valores experimentais da densidade no

¢stado compactado em funcao da pressio de com

pactacao de pecas prismaticas de U,Of de alumi-
nio e de misturas U,0.-Al

As flutuacdes de densidade das pecas obtidas nas matrizes
mencionadas foram no maximo de 3%, desde que houvesse sido
feita de maneira correta a lubrificacio da matriz.

Os resultados obtidos forneceram tddas as indicacdes neces-
sdrias para o projeto das unidades e das operagdes ligadas a
fabricacdo dos elementos combustiveis para o reator “Argonauta”.
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3. ESTRUTURA MICROGRAFICA DOS NUCLEOS

O exame da estrutura micrografica dos elementos combusti-
veis experimentais, produzidos a partir de nticleos de U;Os natu-
ral em dispersdo com aluminio, foi feito nas sec¢des transversais
e longitudinais de diversas das placas produzidas pelos dois pro-
cessos mencionados, com auxilio do microscoépio metalografico
Leitz MM5, com iluminacdo com lampada de xenonio.

O preparo das amostras foi feito seccionando-se as placas
nos locais desejados por meio de serra de carborundum e montan-
do os fragmentos em lucita. O polimento grosseiro foi feito sobre
discos de lixa e o polimento fino com auxilio de pasta de dia-
mante de 6 e depois de 1 micron, terminando-se com alumina-
gama levigada. Em alguns dos exames metalograficos utilizou-
se o polidor eletrolitico Zeiss, recentemente instalado na Sec¢do
de Metalografia da Divisao.

A micrografia da fig. 2 mostra a estrutura da secc¢do longi-
tudinal de uma placa obtida pela técnica de moldura, seguida de
laminacdo. A dispersdo indicada no nticleo de 40% U,O, e
60% Al ¢ bastante regular, sendo de se notar a uniformidade na
espessura do material do revestimento, liga de aluminio 2S. Mos-
tra entretanto a micrografia a existéncia de fissuras proximas a
interface entre o nicleo e o material de revestimento. Essa ano-
malia estrutural ¢ indesejavel, porquanto alguns dos grios de
U;Os podem entrar em contacto com a agua utilizada como agente
resfriador do reator se houver defeito na chapa de aluminio.

Fig. 2 — Micrografia da seccao longitudinal de
placa obtida pela técnica de moldura, contendo
nucleo de “cermet” de 40% U,O, e 60% Al (30X).
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A micrografia da fig. 3 da mesma placa corresponde a sec¢ao
transversal, indicada pelo pronunciado achatamento dos graos,
em lugar do alongamento observado na micrografia anterior. A
interface entre o nticleo e o revestimento indica soldagem quase
perfeita, a ndo ser uma fissura entre o nticleo e o revestimento.

Fig. 3 — Micrografia de seccadao transversal
na mesma placa da micrografia da fig. 2
(25 X)

A estrutura segundo a secc¢do longitudinal do nticleo contendo
40% U,O4 e 60% Al, obtida por co-lingotagem e posterior lami-
nacdo, ¢ evidenciada na micrografia da fig. 4. A espessura do
revestimento mostra-se irregular. Provavelmente essa irregulari-
dade decorre da intensa deformacao plastica do nticleo que contém
60% de aluminio e do bloqueamento localizado da deformagao em
torno de agregados maiores de U;Os. Essa irregularidade nao
foi constatada em placas obtidas posteriormente, e principalmente
naquelas em que se empregou po de didmetro maximo de 325
mesh. A estrutura ¢ tipica de placa produzida por co-lingota-
gem, ndo existindo separatriz entre o nicleo e o revestimento.
Esse detalhe indicativo da perfeita unido entre o niticleo e o reves-
timento pode ser melhor apreciado sob aumento de 500 vezes
(fig. 5), correspondendo as linhas finas as particulas de menor

granulometria do o6xido, sempre descontinuas, como ¢ desejavel
para o elemento combustivel.
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‘ A fig. 6 reproduz a microestrutura sob 50 aumentos de uma
seccdo longitudinal de placa também obtida por co-lingotagem, o
niicleo tendo partes iguais de U;Os e de aluminio. A estrutura
uniforme bem como a regularidade de espessura do revestimento
¢ caracteristica dos elementos que vém sendo produzidos com
essa técnica. A unido entre o nticleo e o revestimento, em ambas
as faces, parece perfeita, podendo ser melhor evidenciada sob
amplia¢ao de 500 vézes (fig. 7). As maiores 4reas negras tém
aproximadamente a mesma dimensdo das maiores particulas do

Fig. 4 — Micrografia da seccdo longitudinal de
placa obtida por co-lingotagem com nucleo de
40% U0 € 60% Al (25 X).

Fig. 5 — Micrografia da seccao longitudinal da
mesma placa da fig. 4 (250 X).
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oxido utilizado, e indicam a presenca de particulas maiores e
duras de U;O05. Em alguns pontos existem vazios como mostra-
do na fig. 8, que devem ter resultado do arrancamento de grados
de U;O04 e de aluminio durante o polimento. No preparo das su-
perficies polidas constatou-se que o numero désses vazios dimi-
nuiu consideravelmente quando se passaram a tomar maiores
precaucdes no polimento.

Fig. 6 — Micrografia de seccado longitudinal de
placa. obtida por co-lingotagem com “cermet”
de 50% U0, e 50% Al (25 X).

Fig. 7 — Micrografia da seccdo longitudinal da
mesma placa da fig. 6 (250 X).

Exames metalograficos de secc¢des longitudinais nas extre-
midades do nticleo mostraram a forma em cunha no revestimento
de aluminio, com dispersdo bastante uniforme e sem apresentar
a tendéncia do efeito “haltere” (““dog boning”) que possa contri-
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buir para o mau comportamento do elemento combustivel no
reator ou mesmo na producdo das placas.

Finalmente, a fig. 9 reproduz a micrografia da seccdo trans-
versal da placa com niicleo de 60% U,O, e 40% Al. Evidencia-
se distribuicdo bastante uniforme das particulas de U,O; encer-

R

Fig. 8 — Micrografia da seccdo longitudinal da
mesma placa da fig. 6 em regiao de arranca-
mento, no polimento, de grao de U, O, (250 X).

Fig. 9 — Micrografia de seccao transversal de

placa com nucleo de 609, UO; e 40% Al, evi-

denciando a uniformidade da distribuicao dos
constituintes (30 X))
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radas em matriz quase continua de aluminio, bem como a perfeita
ligacdo entre o ntuicleo e o material de revestimento.

4. CONCLUSOES

1. Os estudos experimentais descritos nesta nota prelimi-
nar permitiram estabelecer as condi¢des para a produgdo dos
“cermets” constituidos de dispersdes de U;Os e aluminio em pro-
porgdes varidveis, destinados a nticleos de elementos combustiveis
para o reator “Argonauta”.

2. A correlacdo entre a densidade dos “cermets” no esta-
do compactado em fung¢do da pressdo de compactacdo segue a lei

log d. = log k + 0,141 log p

onde d. ¢ a densidade no estado compactado, k¥ uma constante
que depende das propor¢des de U;O; e de aluminio na mistura, e
p € a pressdo de compactacido, em t/cm>

3. Os exames das micrografias de sec¢des polidas depois
de cortes longitudinais e tranversais de placas tranformadas me-
canicamente, evidenciaram os caracteristicos estruturais do nticleo
transformado e do material de revestimento. Em particular, mos-
tram que a dispersdo obtida ¢ bastante uniforme no caso das
misturas feitas com U,O; de 325 mesh de didmetro maximo, e
que a contiguidade entre o nticleo e o revestimento ¢ perfeita.
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