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RESUMO 

Descrevem-se nesta nota preliminar os principai dado s 
experimentais obtidos na Divisão de Metalurgia Nuclear do 
Instituto de Enereia Atômica, São Paulo , em estudos de 
produção de pastilhas de óxido de berílio, de óxido de tório 
e de soluções sólidas ThO ,-UO.. As peças anulares pro­
duzidas de óxido de berílio destinaram-se à construção de 
fontes geradoras de neutrons. As pastilhas de óxido de tó­
rio, bem como as de soluções sólidas Th0 2-U02 destinam­
se a estudos ult eriores, relacionados com a utilização de 
tório em reatores. 

l . INTRODUÇÃO 

O programa de pesqu isas tecnológicas da Divisão de Meta­
lu rgia Nuclear do Inst ituto de Energia Atômica in cl ui estudos 
experimentais relat ivos à produção de peças cerâmicas especiais, 
e, nesse programa, tiveram des taque os estudos referentes à pro­
dução de peças an ul ares de óxido de beríl io e às pasti lhas de 
óxido de tório e de soluções sólidas de óxido de tório com óxido 
de urânio, as quais servirão para estudos posteriores relacionados 
com reato res do ciclo de tório. A importância futura de utiliza­
ção de tório como material fértil em reato res j á tem sido ressalta­
da em diversos trabalhos nacionais recentes <1 , 2 , s ). 

(1) Contribuição T écn ica n .o 532. Apresentada ao XVIII Con gresso Anual da 
Associação Brasileira de Metais, Belo Horizon te, M.G., julho de 1963. 

(2 ) Membro ABM ; Divisão de Metalurgia Nuclear, Instituto de Energia Atô­
mica, São Paulo, SP. 

(3) Membro ABM; Divisão de Metalurgia Nuclear, Instituto de E n ergia Atô­
mica, São Paulo, SP. 

(4 ) Membro ABM; Instituto de P esquisas Tecnológicas em comissão como 
ch efe da Divisão de Metalurg ia Nuclea r , Insti tuto de Energia Atômica, 
São Paulo, SP. 
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D esc revem os auto res · em primeiro lugar os es tudos desen­
volvidos relativamente à produção de p eças de berília, inclusive 
os de produção de peças anulares dest inadas à montagem el e 
fonte de neutrons. Em seguida resumem os trabalhos experi­
mentais ref erentes à produção de óxido de tório, a p artir de sul­
fato de tório, produzido para a Comissão Nacional de Energia 
N ucl ear pela Orquima S.A. , por tratamento da monazita, bem 
corn o às principai s variáveis relativas à produção de past ilhas 
dêsse óx ido e de so luções só lidas ThO 2 -UO 2 • 

2. ESTUDOS EXPERIMENTA IS REFERENTES A PASTI­
LHAS E A PEÇAS ANULARES DE OX IDO D E BERILIO 

Os es tud os experimentai s rea li zados vi sa ram a produção de 
peças anulares para a construção de fontes de neutro ns com 
Sb-I24, e a produção de pastilhas de densidade mais elevada, para 
es tud os que interessam à Div isão de Física de Reatores do IEA. 
E m tôcl as as experi ências realizadas, utili zou-se sempre óx ido de 
beríli o atomicarnente puro, obtido do Cornmi ssa ri at a l ' Energ ie 
Atorniqu e, da França. 

Em virtude da elevada tox idês do berí lio e de seus compos­
tos, indicada pela concent ração máxima de 2 microg/ m" de ar, 
fora m tomadas precauções espec iais quanto à pesagem e às ope­
rações ele mistura e de compactação das peças. T ôclas as ope­
rações que importavam em manipulação do materi al foram reali­
zad as semp re em capela, dotada de filtro de felt ro intercalado no 
circuito el e exaustão el e vazã o regulavel. 

O cond icionamento das cargas de óxido de beríli o fo i fe i to 
com 1 % el e Ca rbowax-4000, adicionado sob a f orm a de solução 
em álcool, preparada a cêrca de S0ºC, da relação de urna parte 
em pêso de Carbowax para quatro partes em pêso de álcoo l. A 
ad ição da solução fo i feita a quente. O condicionamento fo i rea ­
l izado em moinho de polieti leno com 12 bolas de aço de I O 111111 

de diâmetro, sob tempo de mi stura de 3 hora s. 

Produ ção de peças anulares para as fo ntes de neutron - O 
proj eto de execução de fo ntes de neut ro ns previa a fabricação de 
peças anulares de beríli a de 30 111111 de di âmetro interno, 47 ,6 111111 

de diâmetro ex tern o e 50 111111 de altura, a massa cl evenclo esta r 
compreendida entre 99,9 e 100, 1 g. 

A densidade aparente sô l ta ela ca rga era de 0,50 g/ cm ', a 
qua l se elevou a 0,85 g/ cm 3 após a operação de condicionamento. 
Para obtenção ele p eças anu lares com 1,87 g / cm 3

, cl ensiclade es­
pecif icada para as peças, preferiu-se pré- compactar o pó, a fim 
de evitar a retração radial das peças na sinteri zação. A pré­
compactação fo i f ei ta em matri z c ilíndrica ele 10,2 111111 de cl iâ-
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metro, tendo sido os co rpos desintegrados no próprio moinho de 
pol ietil eno. 

A fig. 1 reproduz os resultados da influência de pressão de 
compactação sôbre a densidad e das peças anul ares no es tado 
compactado. D esses resultados ex perimentais puderam os auto­
res escolher a pressão de compactação que permitia obter as 
peças com os característ icos de densidade especificados no pro­
jeto pa ra a execução das f ontes. 

eo 

70 

60 '---------'-------'---------------' 

preuôo l /cm 2 

Fig. 1 - Val ores el a p orcen tagem da densidade teórica 
de pastilhas e peç-as anulares de BeO em função d a pres­
são de compactação. O resultados incli caclos com "série 
1" se referem a pasti lha cil índri cas e os com "série '..l" 

a peças anulares. 

Embora não sinteri zaclas pela razão indicada, as peças 
obt idas apresenta ram resistência mecânica compat ível com o fun­
cionamento da fo nte, isto é, com a entrada e ret irada periódica do 
núcleo, constituído por barra coax ial de antimônio, produzida pela 
D ivi são de M eta lurg ia N uclear, que f ôra posteri o1:111ente irrad iada 
no reator I EAR-1. 

O compo rtamento dessas peças ele berília nas duas fo ntes 
const ruidas, uma das quais fo i enviada p ela Comissão Nacional 
de E nerg ia uclea r para o Paraguay, em virtude do convênio de 
assistência técnica ex istente, fo i plenamente sat isfa tór io. O flux o 
med ido fo i de 1,2. 10 6 n/ cm ".s, logo após ter sido irradiada a 
barra de antimônio. 
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Convém lembrar aqui que, para fluxos da o rd em de !06 

n/ cm2.s, constitui êsse tipo de fo nte provàvelm ente a solução mais 
eco nômica, nas atuais co ndi ções do país. 

Produção de pastilhas de berília - As pastilhas fo ram com­
pactadas em matriz flutuante de 10,2 mm de diâmetro, tendo s ido 
adicionada à carga, depois de condicionada, 0,8 % de esteara­
to de z inco como lubrifican te. As pressões de compactação va­
ri a ram entre 0,92 e 4,9 t/ cm 2

• Na fig. 1 estão também reproduzi­
dos os resultados experimentais obtidos. 

A sin terização fo i realizada ao ar, em mufla dotada de ele­
mentos de res is tência de kanthal fundido, à temperatura de 1180°C, 
durante duas horas. A velocidade de aquecimento fo i de 100°C/ h 
e a de resfri amento de 125°C/ h. Para evitar a possibilida de de 
escamamento por g radi entes térmicos acentuados, na fase de aque­
cimento, por preca ução fo ram as pastilhas recobertas tota lm ente 
por alumina gama préviamente calcinada a 650°C, dentro de cápsu­
la de porcelana . 

Ainda a fig. 1 reprod uz os resu ltados experimentais obtidos. 
As dens idades das pasti lhas obtidas variaram com a pressão de 
compactação entre os extremos de 70,4 % e 75,3 % , para a faixa 
de pressões de compactação de 0,92 a 4,90 t/ cm 2

• As pastilhas 
não apresentaram trincas ou outros defeitos que resultassem da 
compactação ou da s interiz ação. 

Cumpre observa r que o índice de sinterização (4
) obtido, igual 

a 13,8%, é ainda bastante baixo, em virtude de a temperatura de 
sinterização ter sido de apenas 1180ºC, bastante baixa em relação 
à de fusão. 

tqote-se que as densidades consideradas nas experiências an­
te riores e nas que se seguem, decorreram das massas e dos vo­
lumes das peças, determinados estes últimos pela geometria 
das mesmas. 

T omou-se o va lor 3,025 g/ cm3 para densidade teórica da 
be ríli a . 

3. ESTU DOS EXPERIMENTAIS REFERENT ES A PASTI­
LHAS DE Tó RIA E DE T ó RIA-URÂRIA 

Obtenção do óxido de tório - O óxido de tório utilizado 
nas experiências ad iante relatadas, fo i produzido pelos a utores 
por calcinação a 990°C, durante du as horas, de sulfato de tório 
crista li zado, produzido pela Orquima S.A. para a Comissão Na­
cional de Energia Nuclear, a partir da monazita do Espírito 
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Santo. A calcinação do sulfato de tór io crista lizado dá-se se­
gundo a reação 

compreendendo uma etapa de dissociação progress iva da água 
de cristalização, completada a cêrca de 400°C. A dissociação 
ulterior do sulfato verifica-se a partir de 875°C. Aná lises quí­
micas efetuadas pela Divisão de Radioquímica do IEA indica ram 
concentração res idual de SO1 inferior a 100 ppm, no calcinado 
a 990°C. 

O exame do pó obtido por dissociação, sob microscópio, re­
velou ser constituído por grânulos de 120 microns de diâmet ro, 
nos quais pod iam se r individuali zados cristais menores, de cêrca 
de I O microns de diâmetro. 

Foi determinada a influência da temperatura da calcinação 
sôbre a densidade aparente solta do pó de ThO 2, tendo sido 
constatado que a elevação da temperatura ac ima de 990°C aumen­
tava a densidade so lta : a densidade obtida de 0,58 g/ cm3 a 
990°C elevou-se a 0,67 g/ cm3 quando a calcinação foi, efetuada 
a 1060°C. Ulteri ormente se rá determinada a influência de tem­
peraturas mai s elevadas sô bre êsse importa nte índi ce do pó, obti­
do para fins de ce râmica nucl ea r. 

Programa dos estudos experimentais - O programa de 
es tudos experimentais compreendeu as seguintes composições: 1) 
tória; 2) misturas tória - U3 Ü 8 com 5 % de U3 Ü 8 ; 3) idem, com 
10% de U3O8 ; 4) misturas tória UO2, com 5 % de UO 2. Êsse 
programa visava determinar as melhores condições de compacta­
ção para a obtenção de pastilhas de 1 O mm de diâmetro e de 
discos de 22 mm de diâmetro. 

Preparo das cargas - Para o preparo das ca rgas, os g rumos 
de óxido de tório foram previamente desintegrados por meio de 
espátula em peneira de plástico, e posteriormente, em almofariz 
de porcelana. Quanto aos óxidos de urânio, fo i sómente utilizada 
a fração - 200 mesh. 

O co ndicionamento das ca rgas fo i feito em moinho de polie­
tileno, sem bolas, durante uma hora. Não se utilizou qualquer 
agente aglomerante. As misturas tória - U3Ü 8 apresentaram a 
tendência de formar ràpi,damente revestimento contínuo dentro do 
moinho, o que exigiu frequentes operações de remoção parcial 
das zonas adensadas. Essa dificuldade não fo i constatada nem 
nas ca rgas de ThO2, nem nas de ThO2-UO2 • 

Posteriormente ao condicionamento, foram em algumas car­
gas feitas adições de carbowax-4000 em solução de á lcool , com 
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a mesma técnica já descrita anteri orm ente, ou de es tearato de 
zinco, na proporção de 0,8 9t . 

Resultados obtidos nas séries de ThO, - A fi g. n.º 2 repro­
duz os resul tad os obtidos de porcentagem de densidade teó rica 
em função da pressão de compactação, tanto de past ilhas de 
10,2 111111 de di âmetro como de d iscos de 22 111111 de diâmetro. A s 
pressões de compactação variaram de 0,92 a 3,68 tjcm ' . Cons­
tatou-se que as ca rgas sem carbowax-4000, bem como essas ca r­
gas contendo 0,8 % de estea rato de zinco, exigiam perfeita lubri ­
f icação da matriz, o que fo i f eito depositando- se uma pel ícul a 
de es tearato de zinco sôbre as superfíci es em contacto com a 
carga. Não houve necess idade dessa lubrificação nas cargas que 
continham ca rbowa x-4000. 
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Fig. 2 Valores da porcen tagem da densidade teórica 
ele pastilha ele Thü" nos estados compactado e si nteri ­

zaclo, em fu nrio da pressão de com pactarão. 

A s pastilhas obtidas não ap resentaram trinca s ou outros de­
fe i tos, tendo sido constata do que a superfíci e das pas ti lhas pro­
du zidas com ca rbovvax era mais l isa e br il hante do que as obtidas 
nas outras condicões. Essa diferenca era exclusivamente de as­
pecto, uma vez q~,e as densidades er~m sensivelmente iguais, para 
p ressões iguais de compac tação. 

M os tra ainda a f ig. 2 os resul tad os experim enta is obtidos 
após a sinteri zação, efetu ada a I l 80°C durante 2 horas, es tando 
as pastilhas envo lvidas completamente em alumin a gama, dentro 
de cá p ula de po rce lana. O g rad iente de elevaçã o de temperatura 
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foi de IO0ºC/ h e de 125°C/ h o de resfriamento. As mesmas con­
dições de sinte rização foram adotadas nas séries de experiências 
de pastilhas de tória com 5 % de U3Os e de 10 % UaOs. 

Os valores de porcenta gem de densidad e teórica ( 10,03 
g/ cmª ) variaram entre 86 e 92 % , para os limites de faixa de 
variação da pressão de compactação, entre 0,92 e 3,68 t/ cm2

• 

As pastilhas nã o apresentaram quai squer defeitos visíveis. 

R esultados obtidos nas séries de ThO2 - 5 % U3 O8 - Os 
resultados experim entais obtidos encontram-se reproduzidos na 
fig. 3 . As porcenta gens de densidade teó rica variaram de 49,0 % 
pa ra a pressão de compactação de 0,92 t/ cm2, a 53 % pa ra 
4 ,90 t/ cm 2

• A sinterização ao ar, nas condições já anteriormen­
te especificadas, permitiu obte r pastilhas densas, isentas de quais­
quer defeitos, variando pouco as porcentage ns de densidade teó­
rica ( 10.07 g/ cmª). Os limites dessas porcentagens de densida­
de fo ram 90, 1 % e 90,8 % . 
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Fi g . 3 - Va lores da porcen tagem da de nsidade teórica de 
pa stilhas produzidas a partir de cargas de 95 % ThO, e 
5 % U3O8 , n os es tados compactado e sinterizado, em fun -

ção da pressão de compac t ação. 

É de se nota r a influência muito limitada da pressão de 
compactação sô bre a porcentagem da densidade teórica, no es­
tado compactado, e a quase nenhuma influência daquela variável 
sôbre a densidade no estado s interi zado. 

Conforme é sabido <5
) , nas condições em que fo i efetuada a 

s interização, as past ilhas são constituídas por soluções sólidas. 
ão dispuze ra m ainda os autores dos dados referentes a com­

posição final das past ilhas ob tidas. 
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T ornou-se nesta série, bem como nas duas seguintes, as den­
s idades das soluções sólidas Th02 - U02 correspondentes, admi­
tindo-se válida a lei de Vegard ( ,G) . 

Resultados obtidos nas series de Th02 - 10 % UsÜs -
Mostra a fig. 4 os resultados experimentais obtidos nas pastilhas 
e di scos produzidos com as misturas constituidas por tória com 
10% de U sÜ 8 • As porcentagens de densidade teórica ( 10.12 
g/ crn'3 ) pouco variaram para a fa ixa de pressões de compactação: 
subiram de 49,7% para 0,72 t/ crn2 até 54,4 % para 3,72 tjcrn2. 
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F ig. 4 Va lores da porcentagem da den s ida de t eór ica 
de past ilh a s produzida s a pa rti r de car gas de 90 % Thü, 
e 10 % U

3
0

8
, nos est a dos compac ta do e sinte ri zado, em 

função da pressão de compac t açã o . 

As densidades obtidas após a sinterização, realizada nas con­
d ições a nteriormente especificadas, varia ra m de 85,7 % a 86,3 % 
para a mesma faixa de pressões de compactação. 

Provàvelmente as menores porcentagens de densidade teó­
rica obtidas nas séries de 10 % de UsÜs comparadas com as da 
séri e com 5 % de U3 Ü8 , indicam difusão incompleta. Êsse par­
t icul ar será ulteriormente esclarecido por meio dos exames rne­
ta lográficos de secções polidas das pastilhas obtidas. 

Resultados obtidos nas séries de Th0 2 - 5 % U02 - Corno 
é sabido, a produção de soluções sólidas de tória com U02 exige 
a utili zação de atmosfera redutora ou neutra, para que se evite 
a rápida oxidação de U02 a UsÜs em temperaturas muito infe ­
riores as da ulterior dissociação deste óxido a U02. 
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Para estudar o comportamento das pastilhas produzidas a 
partir de misturas de tória com UO2, compactadas nas condições já 
descritas anteriormente, foram as mesmas submetidas a sinteri­
zação no forno contínuo de atmosfera de argônio da Divisão de 
Metalurgia Nuclear, sob velocidade de alimentação dos botes 
de grafita de 38 cm/ h. Os botes permaneceram na zona mais 
quente do forno duas horas, à temperatura de 1040°C. 

4 

pressão t/cm 2 

Fig. 5 Valores da porcentagem da densidade t eórica 
de pastilh as produzidas a partir de cargas de 95 % ThO, 
e 5 % U02 , nos estados compactado e sinterizado, em fun-

ção da pressão de compactação . 

A fig. 5 reproduz os valores experimentais obt idos, estando 
representados os val ores das porcentagens de densidade teó rica 
( 10,08 g/ cmª ) em função da pressão de compactação, tanto no 
estado compactado como no estado sin ter izado. Mostram os 
valores obt idos a maior sensibi lidade da carga ao efeito de pres­
sões crescentes de compactação, tendo variado a porcentagem 
de densidade teórica entre 48,2 % e 54,4% para a faixa de pres­
sões de compactação entre 1,22 e 4,92 tjcm2

• As densidades no 
estado sinter izado variaram, para a mesma faixa de pressões de 
compactação, entre 48,9 e 55,0 %. 

4. CONCLUSõES 

1 . Os resultados exper imenta is mostraram qu e, nas con­
dições utili zadas pelos autores no desenvolvimento do programa 
descrito, as pastilhas de berília obtidas por sinterização ao ar a 
1 I 80°C, durante duas horas, têm densidades que variaram quase 
linearmente com as pressões de compactação, entre os extremos 
de 70,4 % e 75,3 % , para a faixa de pressões compreendida entre 
0,92 e 4,90 tjcm 2

• 
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2. Para a produção de peças anulares de berília, destina­
das a construção de fonte de neutrons de fluxo inicial de 1,2. l 06 

n/ crn 2 .s, foi desenvolvid a urna técnica que dispensou, em face 
dos caracterís ticos físicos e geométricos especificados no pro­
jeto dessas fontes, a operação de sinterização. 

3. A produção de pastilhas de tó ria por s interização ao 
ar forneceu resultados muito favoráveis, tendo s ido obtidas por­
centa gens de densidade teórica entre 86 e 92 % , para pressões de 
co mpactação compreendidas entre os extremos de 0,92 e 3,68 
tjcrn 2

• As pastilhas produzidas, corno as demais de soluções 
sólidas obtidas a partir de tó ria - UO2 e tó ria - U3 O 8 , não apre­
sentaram defeitos vis ívei s. 

4 . Foram apresentados os resultados experimenta is de por­
centagem de densidade teó rica em funçã o da pressão de com­
pactação, para séri es de pastilhas formadas a partir de cargas 
de tó ria com 5 e l 0 % respectivam ente de U 3 0 8 • Os valores 
obtidos para as soluções sólidas indicaram índices de s interização 
muito elevados, principalmente tendo em vista a temperatura re­
lativamente ba ixa empregada, bem corno o curto tempo para essa 
operação. 

5. Os resultados experimentais obt idos na série s interi•­
zada sob argônio, de past ilhas produzidas a partir de mi sturas 
ThO2 - UO 2, fo ram substa ncialm ente inferio res aos obtidos a 
partir das misturas de ThO2 com U3 O8 • 
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RESUMO 

Os estudos experim entais descritos nesta contribuição 
visaram a obtenção dos dados para o projeto de instalação 
destinada à fabricação dos elem entos co mbustíveis para o 
reator "A rgonauta", totalm ente construido no país para a 
Comissão Nacional de Energia Nuclear e que está sendo 
instalado no Instituto de Engenharia Nuclear, Rio de Ja­
neiro, Gb. 

Descrevem os autores os trabalhos desenvolvidos rela­
tivos à produção de dispersões de pó de U, OR natural e de 
alumínio , de diversas granulometrias, e às estruturas micro­
gráficas obtidas nos núcleos transformados mecânicamente e 
com dim ensões da secção transversal próximas das previs tas 
para aqueles elementos combustíveis. Os resultados obtidos 
indicaram distribuição bastante homogênea e per/ eita conti­
nuidade física entre o núcleo, constituido pela dispersão , e o 
material de revestim ento, liga de alumínio 2S. 
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Associacão B ras ileira de Metais, Belo Horizonte, MG., julho de 1963. 
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Nuclear, Institu to de Energia Atômica, São Paulo. D o corpo técnico do 
"Los Ala mos Scientific L aboratory" , Los Alamos, N .M., Estados Unidos 
da America do Norte. 

(3) Membro ABM ; Divisão de Metalurgia Nuclear, Instituto de Energia Atô­
mica, São Paulo. 

(4) Membro ABM ; do Instituto de Pesqui sas T ecno lógicas, presentemente 
com funcões de Chefe da Divisão de Me ta lurgia Nuclear, Instituto de 
Energia Atômica, São Paulo. 
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1. INTRODUÇÃO 

O reator de pesquisas heterogêneo "Argonauta" , desenvol­
vido no "Argonne National Laboratory", Argonn e, Illinoi-s, Esta­
dos Unidos da America do Norte, emprega elementos combustí­
veis constituidos por conjuntos de placas paralelas, fo rmadas po r 
núcleo de dispersão U 3 O8 -Al e reves tidos por li ga de alumínio, 
geralmente 1100 ou M-388. Out ros tipos de reatores de pes­
quisa empregam elementos combustíve is anál ogos quanto à sua 
geometria. O Insti tuto de Engenha ri a Nucl ear, Rio de Janeiro, 
Gb, tem quase p ronto reator dêsse tipo, totalmente construido no 
pa ís, o qual empregará elementos combustíveis a serem fa bri­
cados pela Divisão de Metalurgia Nucl ear do Instituto de Energia 
Atômica, de São Paulo. 

Convém recorda r qu e a importância do emprêgo de compos­
tos cerâmicos de urânio, bem como de outros elementos fer teis ou 
fí sseis, é devido prin cipalmente aos seguintes fato res: 1) es ta ­
bilida de em tempera turas elevadas; 2) grande res istência à ação 
dos meios líquidos ou gasosos que possam atin gir o núcleo do 
elemento combustivel; e 3 ) bom comportamento sob radiação. 
Para contrabalançar as deficiências fí sicas e mecâ nicas habitua is 
nos materiais cerâmicos, fo ram desenvolvidas as misturas por 
dispersão, nas quais o composto fi ss il ou fértil é di sperso em 
metal, que consti tui a fa se contínua. P or isso, em metalurgia 
nuclea r tem sido ded icada particul a r atenção a os "cermets", prin­
cipalmente nos casos em que o óxido de urânio é disperso em 
alumínio, ou zircônio, ou aço inoxidável, para constituir o núcl eo 
de elementos combustíveis de reatores. 

Nes ta contribuição, estudam os autores os característicos 
principais de "cermets" constituídos de p roporções va riáveis de 
U 3 0 8 e alumínio, bem como as es truturas dêsses "cermets" após 
transformação mecânica do conjunto, de fo rma a constituir uma 
peça delgada de secção reta ngul a r, como exigida pa ra aquele 
tipo de reator. 

Os es tudos experimenta is descritos fo ram realizados pa ra 
a obtenção dos dados para o p rojeto de fab ricação daqueles ele­
mentos combustíveis, presentemente em andam ento na Divisão 
de Metalurgia Nuclear. 

2. ESTUDO D E ALG UMAS VARIÁVEIS Sô BRE OS CA­
RACTERISTICOS DOS "CERMETS" 

Convém lembrar preliminarmente que os estu dos realizados 
por Waug h <1

, 
2 l demonstra ram a superioridade do comportamento 
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de 0 30 8 sôbre Ó do 002 quando em dispersão com alumínio em 
núcleos de combustíveis "Argonauta" . Por essa razão, em todos 
os estudos experimentais adiante descritos, os autores utilizaram 
sempre o óxido de urânio na forma de O 3 0 8 , por êles produzido 
por calcinação do di-uranato de amônia processado pela Divi são 
de Radioquímica do Instituto de Energia Atômica. 

Nas experiências realizadas sómente foi utilizado o óxido 
natural , isto é, com a concentração de isótopo 0-235 encontrada 
na natureza e cuja granulometria era sensivelmente igual à do pó 
de 0 3 0 8 a 20 % de enriquecimento em 0-235 que será utilizado 
na fabricação dos elementos combustíveis. O pó de alumínio 
utilizado era a fração - 100 mesh, obtida por classificação de 
pó especialmente importado da firma " L' Aluminium Français" 
para o fim indicado. 

T endo em vista que as densidades e as dimensões finais dos 
"cermets" para o reator "Argonauta" devem variar dentro de 
limites muito es treitos, principalmente quando se utiliz a o método 
de montagem em mold.ura (" picture fra me"), tornou-se necessá­
rio desenvolver um contrôle dimensional ri goroso. O out ro pro­
cesso utilizado nos estudos experimentais fo i o de co-Iingotagem 
("cast cladding"). 

As var iáveis es tudad as foram: 1) relação O 30 8 / AI; 2) pres­
são de compactação; 3) geometria dos corpos compactados; 4 ) 
proporção de lubrificante na carga ; e 5) condições de pre-sinte­
rização. 

Estudaram-se as condições de co mpactação de cargas consti­
tuídas por misturas de 60 % 0 3 0 8 e 40 % AI, 50 % de cada e 40 % 
0 3 0 8 e 60 % AI, bem como de cargas constituidas excl usivamente 
por 0 3 0 8 ou por AI. As pressões de compactação variaram de 
0,2 a 5 t/ cm2

• Constataram os autores que as densidades dos 
corpos compactados produzidos a partir dessas cargas eram 
pràticamente independentes das dimensões e da forma das matri­
zes empregadas, as quai s fo rneceram peças cilíndricas de 10 mm 
de diâmetro e paralepipédicas de 60 mm x 1 O mm e altura va­
riável, ou de 64 mm X 32 mm e também de altura va riáve l. 
Constatou-se que a _adição de estea rato de zinco, até 1 % em pêso, 
não alterava sensivelmente a densidade no es tado compactado, fa­
cili tando contudo e de man eira acentuada a operação de com­
pactação e permitindo a obtenção de peças perfeitas, sem trincas 
mesmo depois de efe tuado o tratamento de pre-sinterização. A 
pre-sinterização, realizada semp re sob atmosfera de argônio, em 
fo rno contínuo, e à temperatura de 600°C, visou não só facilitar a 
deformabilidade ulterior do núcl eo como eliminar o estearato de 
zinco e a umidade adsorvida, o que causaria má contiguidade fí-
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sica entre o reves timento e o núcleo no processo de tran sformação 
mecânica posterior. 

A fig. 1 reproduz os valores obtidos da densidade no estado 
compactado em função da pressão de compactação, para as di­
versas proporções de U3 Ü 8 e de AI utilizadas. No gráfico loga­
rítmico, os val ores da densidade são fun ções lineares da pressão 
de compactação, obedecendo à lei 

log de = log k + 0,141 log p 

onde de é a densidade no es tado compactado, k uma constante ca­
racterística da mistura e, em particular, da composição utilizada, 
e p a pressão de compactação, em tjcm 2

• 

1 

1-------------:--- .,..,..-,---_ _ _ -+---_I 
1 

1 

1 

1 '----------'---------'---- -'------"------'-----'-J 
0,1 o.s '·º 2,0 3,0 4,0 5,0 

p, t/cm 2 (escolo log) 

1• ig. 1 - Valores experimentais da densidade nc, 
-.!~lado compactado em fun ção da pressão de com 
i,actação de peças prismáticas de U3O8

, de alumi-
nw e de misturas U3O8-Al. 

As flutuações de densidade das peças obtidas nas matriz es 
menci onadas foram no máximo de 3 %, desde que houvesse sido 
feita de maneira correta a lubrificação da matri z. 

Os resultados obtidos fo rn eceram tôdas as indicações neces­
sa nas para o proj eto das unidades e das operações ligadas à 
fa bricação dos elementos combustíveis para o reator "Argonauta". 
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ESTRUTURA MKROGRÃFICA DOS NúCLEOS 

O exame da estrutura micrográfica dos elementos combustí­
veis experimentais, produzidos a partir de núcl eos de U 3 Ü 8 natu­
ral em dispersão com alumínio, foi feito nas secções transversais 
e longitudinais de diversas das placas produzidas pelos dois pro­
cessos mencionados, com auxílio do microscópio metalográfico 
Leitz MM5, com iluminação com lâmpada de xenônio. 

O preparo das amostras foi feito seccionando-se as placas 
nos locai s desejados por meio de serra de carborundum e montan­
do os fragmentos em lucita. O polimento grosseiro foi- feito sôb re 
discos de lixa e o polimento fino com auxílio de pasta de dia­
mante de 6 e depois de 1 mícron, terminando-se com a lumina­
gama levigada. Em alguns dos exames metalográficos utilizou­
se o polidor eletrolíti co Zeiss, recentemente instalado na Secção 
d e Metalografia da Divi são . 

A micrografia da fig . 2 mostra a est rutura da secção longi­
tudinal de uma placa obtida pela técnica de moldura, seguida de 
laminação. A dispersão indicada no núcl eo de 40 % U3 0 8 e 
60 % AI é bastante regular, sendo de se notar a uniformidade na 
,espessura do material do revestimento, liga de alumínio 2S. Mos­
tra entretanto a micrografia a existência de fissuras próximas à 
interface entre o núcleo e o material de revestimento. Essa ano­
malia es trutural é indesejavel, porquanto alguns dos grãos de 
U, Os podem entrar em contacto com a água utilizada como agente 
resfriad o r do reato r se houver defeito na chapa de alumíni o. 

~-·-·,-·._.-~.~=---

Fig. 2 - Micrografia da seçção longitudin al de 
placa obtida pela técnica d e moldu ra, conte ndo 
núcleo de "cermet" de 40 % U,08 e 60 % AI (30 X ) . 
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A micrografia da fi g . 3 da mesma placa corresponde à secção 
transversal , indicada pelo pronunciado achatamento dos g rãos, 
em lugar do alongamento observado na micrografia anterior. A 
interface entre o núcl eo e o reves timento indica soldagem quase 
perfeita, a não ser uma fissura entre o núcl eo e o revestimento. 

Fig. 3 - Micrograf ia de secção transversal 
n a mesma placa da micrografia da fig. :.i 

(25 X ) 

A estrutura segundo a secção longitudin al do núcl eo contendo-
40 % U30 8 e 60 % AI, obtida por co-lingotagem e pos terior lami­
nação, é evidenciada na micrografia da fig. 4. A espessura do 
reves tim ento most ra-se irregul ar. Provàvelmente essa irregulari­
dade decorre da intensa defo rmação plást ica do núcleo que contém 
60 % de a lumínio e do bl oqueamento localizado da deformação em 
to rno de agregados ma io res de U3Ü8 • Essa irregul ar idade não 
fo i constatada em placas obtidas posteriormente, e principa lmente 
naquelas em qu e se empregou pó de diâm e tro máximo de 325 
mesh. A estrutura é típica de placa prod uzida por co-lingo ta­
gem, não existindo separatriz entre o núcleo e o revestim ento. 
Êsse detalhe indicativo da perfeita união entre o núcl eo e o reves­
tim ento pode ser melhor apreciado sob a umento de 500 vezes 
(fig. 5), correspondendo as linhas finas às partículas de menor 
g ranulometria do óxido, semp re descontínuas, como é desejável 
para o elemento combustível. 
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A fig. 6 reproduz a microestrutura sob 50 aumentos de uma 
secção longitudinal de placa também obtida por co-lingotagem, o 
núcleo tendo partes iguais de U3 Ü 8 e de alumínio. A estrutura 
uniforme bem como a regularidade de espessura do reves timento 
é característica dos elementos que vêm sendo produzidos com 
essa técnica. A união entre o núcl eo e o revest imento, em ambas 
as faces, parece perfeita, podendo ser melhor evidenciada sob 
ampliação de 500 vêzes ( fig. 7). As maiores áreas negras têm 
aproximadamente a mesma dimensão das mai ores partículas do 

Fig. 4 - Micrografia d a s ecção longitudina l de 
placa obtida por co-lingotagem com núcleo d e 

40 % U30 8 e 60 % AI (25 X ). 

Fig. 5 - Micrografla da secção long itudina l da 
m esma placa da fig. 4 (250 x). 
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óxido utilizado, e indicam a presença de partículas maiores e 
duras de U3 Ü 8 . Em alguns pontos existem vazios como mostra­
do na fig. 8, que devem ter resultado do arrancamento de grãos 
de U3 Ü 8 e de alumínio durante o polimento. No preparo das su­
perfícies polidas constatou-se que o número dêsses vazios dimi­
nuiu consideràvelmente quando se passaram a tomar maiores 
precauções no polimento. 

Fig. 6 - Micrografia de secção lon gitud inal Cle 
placa. o btida por co-lin gotagem com "cerme t " 

de 50 % u,o. e 50 % AI (25 X ). 

Fig, 7 - Micrografia da secção longitudina l Cla 
mesma placa da fig. 6 (250 x ). 

Exames metalográficos de secções longitudinais nas extre­
midades do núcleo mostraram a forma em cunha no revestimento 
de alumínio, com dispersão bastante uniforme e sem apresentar 
a tendência do efeito "haltere" ("dog boning") que possa contri-
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buir para o máu comportamento do elemento combustível no 
reator ou mesmo na produção das placas. 

Finalmente, a fig. 9 rep roduz a micrografia da secção tran s­
versal da placa com núcl eo de 60 % UaO& e 40 % AI. Evidencia­
se di stribui ção bastante uniforme das partículas de U3 0 8 encer-

Fi g. 8 - Mic rogr a f ia da secçã o lon g it udi na l d a 
m esm a placa da fi g. 6 e m região d e a rra nca­
m e n to, n o po l ime n t o, de g r ã o de U 30 8 • (250 x ) . 

F ig. 9 - M ic rogr a fi a de secção t r a nsve rsa l d e 
placa com nú cleo d e 60 % U30 8 e 40 % Al , e vi­
d e n cia ndo a u n ifo rmida d e d a di s tribuição dos 

co ns titui n tes ( 30 x ) 
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radàs em matriz quase contínua de alumínio, bem como a perfeita 
ligação entre o núcleo e o material de revestimento. 

4 . CONCLUSõES 

1 . Os es tudos experimentais descritos nes ta nota prelimi-
nar permitiram estabelecer as condições para a produção dos 
"cermets" consUtuidos de dispersões de U 30 s e alumínio em pro­
p orções variáveis, destinados a núcl eos de elementos combus tíveis 
para o rea to r "Argonauta" . 

2. A correlação entre a dens idade dos "cermets" no esta­
do compactado em função da pressão de compactação segue a lei 

l og d e = log k + 0, 141 log p 

onde d e é a dens idade no estado compactado, k uma constante 
que dep ende das propo rções de U 3 0 e de alumínio na mis tura, e 
p é a pressão de compactação, em tjcm 2

• 

3. Os exames das micrografi as de secções polidas depois 
d e cortes lo ng itudina is e tranversa is de placas tranformadas me­
canicamente, evidencia ram os caracterísücos est rutura is do núcleo 
transformado e do ma teri a! de revestim ento. Em pa rticular, mos­
tram q ue a d ispersão ob tida é bastante uni fo rme no caso das 
misturas feitas com U 3 Ü 8 de 325 mesh de diâmetro máx imo, e 
q ue a cont ig uid ade entre o núcleo e o revestimento é p erfe ita. 
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