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Resumo

0 uranio obtido da redugao de UF, por Mg em "Bombas revesti-
das com diferentes materiais, alumina, escoria de redugao ’ 21rconla
e grafita, foi estudado, O processoc de redugao envolve uma reacao que
atinge temperaturas da ordem 1600 C em ambiente hermeticamente fecha-
do.

Considerando—se neste processo, que O unlco agente 1nf1uenc1a
dor p0351ve1 sobre o produto principal da reagao, i.e., o uranio meta
11co, seja o proprlo revestimento da bomba, diferentes proprledades,
mecanica, metalurgica e caracteristicas de cransformagao de fase fo-
ram examinadas e as influencias dos materiais do revestimento compa-
radas. A comparagao destas propriedades foi também estudada para o
uranio refimado por fusao a arco.




ks Introdugao

A producao de uranio metalico no IEA vem assumindo ha quase
15 anos um dos papeis prioritarios na pesquisa e desenvolvimento de ele
mentos combustiveis realizados naquela instituig501'3. Com a crescente
possibilidade da utilizagao de uranio metalico como elemento combusti-
vel para reatores de pesquisa, a partir da caracterizacao das proprie-
dades do produto da redugao®:> deu-se inicio a etapa de desenvolvimen-
to e controle do processo de redugdo utilizado.

0 processo de redu(;Zol’2 obriga a utilizagao de recipientes
metalicos revestidos com refratarios. A partir do estudo dos materiais
refratﬁrios(} tecnologicamente viaveis para utilizagao neste tipo de re
dugao em escala de produgdo, tornou-se necessario analisar as proprie-
d ades finais do produto,considerando-se a absorgao de impurezas do re-
fratario pelo uranio met3lico no momento da reagao de redugao.

Todos os metais contem impurezas, mas geralmente em concentra
goes pequenas para serem determinadas. Entretanto se tais quantidades
alcancam valores excessivos, dificuldades poderao ocorrer na fabrica-
¢3o e nas propriedades mecanicasscolocando o produto fora da especifi-
caéEo. Esta preocupacao, aumenta quando se trabalha com metais nuclear
mente puros, pois @ necessario um maior controle sobre as impurezass
principalmente quando estas sao importantes para o estagio de repro-
cessamento.

0 uranio metalico, na sua fase mais estavel (o), a tempera—
tura ambiente apresenta uma grande anisotropia na estrutura cristali=a
na’.

Uma orientacao aleatoria do uranio com uma granulometria re-
1 ativamente fina e necessaria para o psucesso no comportamento sob ra—
diagsoa; a presenga de textura causa um crescimento de grao anisotropi-
co indesejavel provocando uma granulometria rude, o que produz efeitos
superficiais indesejaveis.

0 uranio & usualmente trahalhado em faixa de temperatura
dentro da fase o,originando uma estrutura altamente texturada a qual
pode ser removida por tratamento térmico.

Aspectos fundamentais de transformagao de fase em uranio tem

sido estudado por um grande numero de investigadores 9_1?




DuwezlO em estudo de efeito na taxa de resfriamento a partir
das temperaturas de transformagio de fase, encontrou que tais tempera-
turas podem ser abaixadas com o aumento da velocidade de resfriamento.

Klepfer and Chiotti9 encontraram um certo montante de reversi
bilidade nas transformagoes das fases. Quando a transformagao ocorre
isotermicamente, os novos graos crescem rapidamente em um primeiro es
t agio para depois terem sua taxa de crescimento diminuida. Para uma da
da temperatura ha um montante maximo de transformagcao e transformagao
adicional s5 ocorrera na mudanca de temperatura. Ha ainda uma relacao
de orientagcao entre as fases o e f

0 efeito do tratamento térmico nas propriedades mecanicas e
na microestrutura do uranio foram investigadas neste trabalho. A dure-
za e o perfil superficial foram analisados pois estas propriedades sao
influenciadas pelo tamanho e distribuigdo dos graos e pela quantidade,

tipo e distribuicao das impurezas.

2. Experimental

2.1. Obtencao do Uranio Metalico

0 uranio metalico foi obtido pela redugao do sal UF, por Mg

segundo a reacgao:

UF&"'ZMg > U+2MgF2

Todas as redugoes ocorreram sob as mesmas condicoes, tendo-se
como unica variavel o material do revestimento da bomba, ou seja, o

c adinho de redugao.

2.2. Impurezas Investigadas

As impurezas existentes no uranio metalico em estudo podem ser
decorrentes de dois processos: (a) da obtengao do sal UF, e (b) da re-
dugso do sal por magnésio. A este Gltimo reservou-se o interesse de es—
tudo, ja que o primeiro possui influéncia conhecida e controlada.

Assim, realizou-se reducoes que foram classif%cadas em quatro

tipos diferenciados somente pelo material do revestimento refratario.



Os revestimentos utilizados foram:

1. Alumina

2. Escoria da Reducao (MgF .)

3. Grafite

4. Zirconia

As impurezas das amostras reduzidas foram analisadas quimica

mente.

2.3. Preparacao das Amostras

Todas as amostras, objetivando todo tipo de ensaio realizado,

‘foram obtidas do botao de uranio metalico reduzido por corte com dise

cos de carbeto de silicio imerso em Gleo, sofrendo posterior decapa-
gem em acido nitrico 507 diluido. A partir dai, houve a.necessidade
de preparacao diferente dependendo do tipo de ensaio.

Para o teste de dureza e perfil superficial as amostras so-
freram somente palimento mecanico.

Para a analise metalografica, apos polimento mecanico, ad
amostras sofreram posterior polimento e ataque eletrolitico utilizan-
do solucoes acidas de acido acético glacial, trioxido de cromo e

Adua .

2.4, Tratamento Termico das Amostras

Para a analise metalografica e de dureza, cinco tipos de tra

tamento termico foram realizados:

o - as amostras foram-mantidas a 720°C por 2 horas, resfria-
das lenﬁamente(ZOC/min) ate 500°C e resfriadas em agua.
BA~ as amostras foram mantidas a 720°C por 9 minutos e reg

friadas em agua.

QB— as amostras Sofreram o tratamento fA quatro vezes.

Be~ as amostras foram mantidas a 720°C por 19 horas e resfria

das em agua.

Bp~ as amostras foram aquecidas ate IOSOOC, resfriadas lenta- {

mente (2°C/min.) ate 7200C, mantidas por 9 minutos e
PRSI S—
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resfriadas em agua.

Para andlise do perfil superficial o tratamento térmico floi o
BA repetido 1,2,4 e 6 vezes.
Em todos os tratamentos térmicos, as amostras foram encapsula-

d&s em vacuo ( ~ 5 x 1072 mm Hg).
2.5. Dureza

Todas as medidas de dureza foram feitas em escala Vickers com

uma carga de 300g em media de 10 para cada amostra.

2.6. Perfil Superficial

0 perfil superficial foi medido com o aparelho Talysurfs4.Este
equipamento, por intermedio de um brago captador movimentando-se vaga-
Tosamente na superficie da amostra, amplia os sinais da vibracao deste
brago descrevendo o perfil eh grafico.

As amostras foram medidas apos reducao e apos 1,2,4 e 6 trata-

mentos Bp.

2.7. Metalografia

Todas amostras foram -examinadas em microscopio apos polimento
e ataque eletrolitico. A distribuigdo das impurezas, o tamanho de grao
e suas diferengas para cada amostra tratada termicamente foram obser—
das.

A metalografia quantitativa, tal como a medida de tamanho de

grao, foi realizada com o auxilio de um aparelho microvideomat.

3. Resultados e Discussao

3.1. Analise Quimica

O montante das impurezas das amostras de uranio reduzido em

diferentes cadinhos & mostrado na tabela I.
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TABELA I. Analise das Impurezas do Uranio Reduzido

Al c Si Mg Fe Cu Zr Outros
(ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm)
Uranio
Reduzi 400 130 180 >>100 70 64 10 5
do em
Alumina.
Uranio
Reduzido 55 60 40 12 70 45 20 ~ 85
em Esco~

ria (MgFZ).

Uranio
Reduzido 17 670 220 >>100 150 38 50 = 78
em Crafite

Uranio
Reduzido 25 110 60 >>100 110 70 ~400 95
em Zirconia

Comparando os valores na tabela nota-se que o Uranio mais
puro & obtido por reducao em cadinho de escoria (MgFy), seguido pelo

uranio reduzido em zirconia-alumina e grafite respectivamente.
3.2. Dureza

A dureza das amostras originais sao influenciadas pelo tama
nho de grao, quantidade de impurezas e provavelmente tambem pelo tipo
d as impurezas presentes. Apos tratamento termico o montante de impure
zas que estao presentés nao parece influenciar a dureza, provave lmen-
te sua distribuiggo e tamanho de grao influenciam mais aquela.

A tendencia das curvas de dureza ‘como funcao dos tratamen-
tos termicos & semelhante para todas as amostras. O aumento na dure-
za da amostra original apos tratamento o € proprio aos mais finos
graos desta em relagao ao estado original.

A dureza das amostras ap0s um tratamento 8, nao mostraram
diferenga significante das.amostras com tratamento termico o. Ou os va

lores permanecem constantes ou tendem a diminuir. Aparentemente a dig




ferenga no tamanho de grao propric aos dois tratamentos diferentes nao
tem muita influencia na dureza, mas a forma da distribuicdo dos graos
e provavelmente a distribuigao das impurezas,propria ao tratamento ter
mico,influencia de certa forma a dureza.

Um aumento na dureza das amostras ocorre com o aumento do na-
mero de tratamentos § (Bp), embora nao seja consideravel ate quatro tra
t amentos. As amostras 8 tratadas por 9 minutos e 19 horas na mesma tem
peratura tem O mesmo valor de dureza. As amostras £,tratadas apos um
tratamento vy, mostram a tendencia em diminuir a dureza ( Bp),devide aos

graos y se transformarem em grandes graos 8,com resfriamento lento.

s URENO REOLZIDS E M ZIRCONA
& URANIO RECUZIDO EM ALUMINA
® URANIO REDUZIDO EWM ESCORIA

© URAMIO REDUZIDO EM GRAFITE

DUREZA (VICKERS)
4
g 3

§

»
2
-3

200) ”
. E ~
v B 5
wof /. ¥
r
180} B
170]
| i ! \ i
¥ & @ & &

TRATAMENTG TERMICO

Figura 1 - Dureza em fungao do tratamento B.



L 8.8

3.3. Perfil Superficial

0 nimero de rugosidades e ondulagoes aumenta com o numero de
t ratamentos termicos B, o que & mostrado na figura 2 e na tabela II. 0
aumento linear do niumero de rugosidades e ondulagoes aumentam com o nd
mero de tratamentos § com gradiente maior e menor respectivamente ate
quatro tratamentos, invertendo-se tais gradientes acima deste valor. 0
perfil da superficie depende destes dois fatores compemsativos.

Enquanto numero de rugosidades aumenta com o numero de trata-
mentos B, a distancia media entre aguelas e seus desvios padroes di-
minuem, o que era de se esperar ja gue as extensoes medidas tem o mes
mo valor.

Os caminhos seguidos pelas curvas de rugosidade e ondulacae
como fungoes do numero de tratamentos 8 sao semelhantes em natureza.
Ambas rugosidade média e ondulagac média aumentam bruscamente com o
primeiro tratamento § tendendo a diminuir ou permanecerem constante
com mais tratamentos. As mudancas de volume ocorridas durante a trans-
formagao entre as fase o e £ podem resultar em consideravel distor
gZé da rede, o que aumenta a rugosidade superficial, devido ao compor-
t amento anisotrépico do uranio. Com posteriores tratamentos 8, novas
rugosidades e ondulagoes sao formadas acompanhando a quebra das rugosi-
d ades e ondulagoes anteriores em duas ou mais provocando entao o decres
mo na rugosidade e ondulagao media e seus desvios padroes. Um grzo‘ori—
ginalmente distorcido se transforma em uma serie de subgraos com o au-
mento no numero de tratamentos f até o alcance de um estagio de satura-
¢ ao.

A figura 2 e tabela II mostram que o perfil superficial da
amostra reduzida em grafite € o mais rugoso e ondulado apos qualquer
ensaio, sendo seguido em ordem decrescente pelo perfil das amostras re
duzidas em zirconia, alumina e escoria. Pode—se pensar gue o perfil
superficial e realmente influenciado pelas impurezas sendo dependente

principalmente pelo montante destas.
3.4, Microestrutura

As microestruturas examinadas para as amostras de uranio re-

duzido em diferentes cadinhos nao mostram grandes diferencas entre elas
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TABLLA 11 - Analise do Perfil Superficial com os Tratamentos R
e = oy o e e
| zTrata— NO de Rugosidade ; Dj:stanCia NO de ) Ondtjlacao :
1 %mento Rugosidades! Media ' Media entre | Ondulagoes Media
‘ rda amos S (um) ! Rugosidade | (um)
rtra. H H
| ()|
b ke et o e -3 A -
Uranio Reduzido em Alumina i
SR SO SR - S - _;. —
Amostra , ! L
Polida 22 54 +.14 ! 41 £.29 : .5 7.4
18 44 i 2.79 + 1.96 25 #.16 3 32+ 8 ]
: : |
2R3 58 1 2.51 #-1.72 18 .11 4 23 £ 7.75
: : i
48 98 ¢ 1.22 80 : 10 +.08 5 25.4 + 8.9
68 100 | 1.49 £ 1.0 11 +.07 8 20.5 + 13.2
!
Uranio Reduzido em Escoria (MgFj)
Amostrai ¢ 1.00 +£.52 | 54 +.24 0 0
Polida
18 25 3.08 + 2.2% 45 £.20 2 33.3+19.73
H
i 28 45 1.5 + .71 19 +.16 4.5 28 + 10.2
4B 70 1.48 + .93 14 +.12 5 12.13+5.45
63 15 ¢ lad3% 97 14 £.11 11 12.09+ 7.56
Uranio Reduzido em Grafite
S e i)
Amostra
Polida 15 .44 + 05 69 +.59 1 2.6
18 >100 Acima do Limite de Determinagcao do Aparelho 2
ZB >>100 1" " " " ”n " "
Uranio Reduzido em Zirconia
mostioa 16 .96 + .78 } 32 +.20 i 2 6 + 1.41
Polida i i
18 ue 1.56 + .86 | 24 £.21 | 2.5 21 +12.73
28 >100 Acima do Limite de Determinacao do Aparelho
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Direcao das Ondulacao
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(a) )

Figure 3 : Microestrutura 1o uranio reduzido cm alumina
com tratamento térmice (a) a (x120):(b) 2,(x240)
(c) Bp(x240) e (d) 8,(x240).
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quanto 4o tamanho de grao e distribuicdo das impurezas. As impurezas
presentes nao tem efeito sobre o crescimento dos graos. Nenhuma das
impurezas pode ser efetiva sobre o refino do grao. Para todas as amos-
tras o tratamento termico tem o mesmo efeito sobre a microestrutura.Co
mo um exemplo, quatro amostras de uranio reduzido em alumina, tratadas
diferentemente, sao mostradas na figura 3.

A figura 3 mostra que o tamanho de grao e a estrutura formada
na trpnsigEO de B para o depende consideravelmente da taxa de res-
friamento. Um resfriamento lento resulta em graos bastante grandes,
400 -a 500 ym (Fig. 3a).

Apos um tratamento B, Os grgos sao refinados (s3ao menmores que
quando o tratados). O tamanho de grao final (Fig. 3b) obtido por trata
mento B depende do ﬁﬁmero de ndcleos que sao formados e da taxa de cres
cimento de grao (tamanho de grao. entre 250 e 350 um).

A diferenca entre as amostras B tratadas uma vez e quatro ve-
zes nao pode ser vista na microestrutura. Algum refinamento de grao
ocorre (tamanho de grEo entre 150 e 200 um).

Quando a fase y transforma-se em B no resfriamento, a contra-
¢ao de volume resulta em consideravel deformacao da rede para a fase
menos dura (y) e praticamente nenhuma deformacao para a fase mais du-
ra B. Atengao foi dada para o grande crescimento dos graos 8 atraves
da transformagao y - B mas a taxa de resfriamento (2°C/min) nao foi
suficiente pequena para crescer os graos 8 acima de 175 e 250 um.

4. Conclusao

——e.

As analises das impurezas contaminadas durante os processos
de obtencao do sal e de redugao foram realizadas e suas influencias
. 3 k3 L d .
sobre as propriedades tais como dureza, perfil de superficie, trans-
formagao de fase e microestrutura foram examinadas.

As propriedade tais como dureza,, microestrutura e caracteris
ticas de transformagao de fase sao influenciadas pelos diferentes ti-
pos de impurezas e sua distribuigao no material, independentemente da
quantidade dessas impurezas. A quantidade de impurezas desempenha um

2 . . . 'a . L d o 3
papel mais importante nas 'caracteristicas da superficie do material

durante as transformacgoes de fase.
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