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EES TMEN

Se describen en esta nota preliminar loa principales
datoa experimentales chtenides en la Division de Hetalurgias Hu
clear del Tnatitfuto de Energia Atdmica, Sdo Paulo, en estudics
de produccidn de pamtillas de oxido de berilio de éxido de té
rio ¥y de scluciones sdlidas 'I'hCI2 - Hﬂzw Laa piezes anularea pro
ducidas de dxido de berilio se destinaren s la construccién de
fuentes genersdorza de neutrons. Las paatillas de oxido de ti
rio, asl como las de solucionea zdlidas ThGE - UD? ge destinam
s estudioe ulteriorea, relacionades con la utilizacidn de to-

Tic en reactorea.
SOMMAIRE

En ce travail on présente les résultats des expérien
ces reéalisées & la Division de Wetallurgie Nuclemire de 1'Ing
tituto de Znergia Atomica, Sac Feulo, pour la production de
paatilles d'oxyde de beryllium, d'oxyde de thorium et de s0ln
tionas aclides ThDE—UDEa

Lea disques d'oxydea de beryllium sont deatinéa & la

préparation de sources de neutrona.

Les pastilles d'oxyde de thorium aussi bien gue cel
les de solutions sclides ThQ,-U0, serviront 4 deg etudes re-

liges & lftutilisation du thorium en reacteurs.
ABSTRACT

The principal experimental data obiained ati the Hu-
clear Hetallurgy Division of the Instituto de Energia Atémica,
Sao Paulo, in studies of production of beryllium oxide, thorium
gxide and ThD2 - UGE sclid solutions are described in this pre-
lininary paper. The antlar pleces with beryllium oxide were
produced to be used as neutron sources. The thorium oxide pel
lets and the ones with ThU2 - UO2 golid selutions will be
concerned wilth future studles related te the utilization of

thorium in renctore.
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RESUMO

Flescrovem-sc nesln nwdn prefimipar of privcipaiy dadas
cxperimentais obldos ga Divivde de Metelrrgioc Nuclear dn
Institits de Enrcrpia Afdmica, Sda Pamla, em estydns de
produgde de poctithas e oxido de beritiv, de daido de (Grio
¢ de solardes setidas THD-U'O,. As peros anwigres pro-
duzidias de cxide de berllioc dresfingromese & consteapda de
foanees peraderay de aentrons, As pastithics de doigdo de fo-
rig, hem ocama as de splupiey sdlidas TRO-LNO, desfinga-

¢ a esfudes wlleriores, celicionados com o wiilizegde de
tarre emoremieros,

1. INTRODUCAD

O programa de pesquisas tecaoligicas da Dhvis3o de Meta-
lurgia MNuclgar de Instituto de Energia Atdmica inclyi estados
experinientais relativos 4 peoducio de pecas cerfinicas especiaig,
B, nesse nrograma, tiveram destaque os estudos referentes 4 pro-
dugio de pecas anulares e Oxido de Derilio e 4s pastilhas de
oxido da torio e de sohagdes solidas de Axido de tdrio com dxido
de urdnie, as quais servirdo para estudos posteriores relacionados
cam réatares do cicky de torio. A importancia futora de ohliza-
gan e tane come material fértik em reatores jd tem sido ressalra-
da en diversos trabathes nacionzis recenies 0.2 32,

L) Contclbaicho Ufenwa no SEd Apresentuda as MVIIT Cohgoasso Anual da
Assoclacko Bremleira e Matmis, Bela TTerisonte, WG, julho de 2085

{2y dembre ARM,; Divisio de Metsivrcgla Muclear, Insticato de Energia Abi-
mInA. K30 Paula, 5P

{3y Mermbra ABWN,; 1IMyvisdo de Alelalurzis Huclear, Inslltato de Erergia Atd-
tica. S&aa Pauly, 51° '

(41 Bembirr ARM; Tpebliomo de Pedgquisas Teonoldgivo: fano comisgiao  como
cheie da Luvisde e Metalurgiy Muciear, Insbiigto de knevgls, Atamica,
Sia Poulp, 5P
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Deasvrevem os avtores em primeiro lugar os estudes desen-
volvidos relativamente 2 producas de pegas de berilia, inclusive
os de produgin de pegas anunlares destinadas 3 monfagem de
fonte de neutrons. Em seguida resumen os trabalhos experi-
mentais referentes & produgdo de dxide de térie, 2 partr de sul-
fafo de tdrio, produsido para a Comissdo Nacional de Energia
Nuclear pela Orguima SA., por tratameete da morazita, bem
comao as principais varidveis relativas 4 produgio de pastilhas
désse Oxide ¢ de solugdes sélidas ThG,-10..

2. ESTUDOS EXPERIMENTAIES REFERENTES A IMASTI-
LHAS E A PECAS ANULARES DE OXID{O DE BERILIO

(3 esiudos experimentais realizados visaram a producin de
pecas anulares para a construcan de fontes de neuwtrons cont
5h-124, e 3 produgio de pastithas de densidade mais elevada, para
estudes que inleressam i Divisdo de Fisica de Reatores do 11A,
Cm tidas as experiéncias realizadas, utilizou-se sempre oxido e
Berilio atomiicamente pore, abtide do Cummissariat a "Energie
Alomique, da Franga.

Em wirtude «a clevada toxidés do Lerilio e de scus Compos-
tos, indicada pela concentragde maxima de 2 omicrogd/m® de ar,
foram <omadas precaurdes expeciais gquante 4 pesagen ¢ A3 ape-
ragies e mistury e de conpactagic das pegas. Tddas as ope-
ragiies que importavam em manipulagdo do maferial foram reali-
zadas sempre em capels, dotada de filtra de deltro intercalado no
circuifo do exaustio de vazio regulavel

O comdlicionamento daz cargas de oxide de berilio igi ferto
com 1% de Carbowax-4000, adicionado sol a forma de sologao
em alcool, preparada a cérea de 30°C, da relacio e uma parte
om pése de Carbowax para quatro parfes em péso de dlcool, A
adicdn da salucas foi feita o quente, 0 condicionamento foi rea-
lizado em meinho (e polietilzne cem 12 Tolas de agn de 10 mm
de didmetro, sob tempo de mistura de 3 horas.

Produedn de pecas annlares parg as fonles de recdron - O
pritjeto de execugdo de fontes de neutrons previa a fabricacie de
peras anulares dz berilia de 20 mm ge didmetro interng, 47,4 mm
de didmetro externo ¢ S0 mm de altura, a massa devendo esiat
compresndida entre 959 ¢ 100,1 g

- A densidade aparente stdta da’ carga era e 0,30 gdon?, 2
qual se elevou a 085 g/em® apds 4 operagie de condicionanenta.
Para ablengda de pecas anulares com 1,87 g/em®, densidade es-
pecificata para as pecas, preterip-se pré-vcompactar o po, a fim
de evitar a retragan radial das pecas na siolerizagde. A& pré-
compactagia fi feita em matriz cilindrica de 10,2 mm de dii-
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metra, lendo side oz corpos desintegrades oo prdprio moinho de
rolietilenc.

A fig, 1 reprodoz os resnltados da infludéncia de pressio de
compactagEo =fhre a densidade das pecas anulares no estade
compactade. Desses resultados experumentais puderam oz auio-
res eseolher a pressie de compactagic que permitia obter as
pegas coml of caraclerisbices de densidade espeoificados mo pro-
1e10 para a execugdn das Jontes
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Fig. 1 — Yalores Ja porcealapgem do o depsidade  eedtlea

e paskilhiig ¢ pecies andluey de Be em TunchAno 0o Qres-

sio e compwciacio. O\ resullwdos indlcadaz com Csérle

17 =t rplerain g postilhes elitdsleas o 9% cem "serie 2
o pagfas anudlaruy

Embora nio sinterizadas pela razEo indicada, as pegas
ehitidas apresentaraim resistEncia mecdnica compative] com o fun-
cinamento da fonke, isto ¢, ¢om A entrada e retirada peridchea do
nicleo, conslifuide por barra coaxial de antiméinio, produzida pela
Divisdo de Metalurgia Nueclear, que fira posteriormente irradiacda
ra reatr [EAR-].

{0 compartanento dessas pegas de Dberilia nas doas fonles
construidas, uma das quais for enviada pela Conissas Nacional
do Energia Nuclear para o Paraguay, em virtude do convénio de
assisléncia técnica existente, tol plenamente salisfazéno, O fluxe
medida ot de 1,210 nfom=s, Iogo apds fer sido irradiada a
barra de antimGnin,
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Conwvéme [embrar aqui que, para ttuxos da ordem de 107
n/em*s, constitui fsse tipo de fonte provavelmente a solugio mais
gcondmiica, nas afuais condigdes do pais.

Producde de pastithas da berilia - As pastilllas foram com-
pactacdas et matriz flutuante de 10,2 mm de didmetro, lendo sido
adicionada 4 carpga, depois de condicionada, 0.8% de esfeara-
to de zinco cono lubrikicantc.  As pressdes de compactacido va-
riaram enire 092 ¢ 49 t/cm® Ma fig, 1 estio também reproduzi-
dos os resultados expensmentais obtidos,

A sinlerizacdo toi realizada ac ar, em mufla dotacda de ele-
mentos de resisténcia de kanthal fundido, & temperatura de L1B0C,
durante duas horas. 4 vyelociade de aquecimenta foi de 100°C/h
€ a de resfrianentn de 125*C/h  Para cvilar a possibilidade de
escamamento por eradientes tiriicos acenivados, na fase de ague-
cimento, por precaucio foram as pastilhas recabertas totalmenie
pur alumina gama préviamernle calcinada a 620°C, dentro de capsu-
la de porcelana.

Ainda a fig. 1 reproduz os resultados experimantais obtidos.
As densidades das pastilhas obtidas variaram com 4 pressac dc
compactacdo entre o0s extremes de T04% e 75,3%, para a faixd
de pressbes de compactacdo de 0,92 a 4,80 t/cm®. As pastilhas
pag apresentaram trincas ou cutros defeitos que cesultassem da
compactagas oo Jda sinterizacao.

Cumpre ehservar que o indice de sinterizagdo 7 abtidy, igoal
a 13.8%, ¢ ainda Lastante baixe, em virtede de a temperatura de
sinterizagio ter sida de apenas 1180°C, bastante baixa em rclagio
& do fusao,

Moite-xe que as densidaddes consicderadas nas Experiénl:iaﬂ an-
terizres e 0ds que se scguem, decorreram das massas e dos vo-
lumes das pegas, determinades estes altimos pela promelria
das mesnlas,

Tomou-sz o wvalor 3,02% g/om® para densidade tedrica da
herilia. '

3. ESTUDROS CXPERIMENTAIS REFERENTES A PASTI-
LHAS DE TORIA E DE TORIA-URARIA

Crienedn do dxide de torio — O dxido de tdrio wtilizado
nas cxpericncigs adiante rclaladas, foi produzido pelos autores
por calcinacin a Y9PC, durante duas horas, de solfato de f6rio
cristalizada, produzido pela Chrguima 5.4, para a Comissio Na-
cienal de Encegia Nuclear, a partic da monazita do Espirito

I
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Sanic. A calcinagio do suliate de {drio cristalizado dd-se se-
rumidg a reacdo

This0y, GHLOD — Thid, + 250, + 9

compreendends wma efapa de disseciagho progressiva da dgua
de crigtalizagan, completada a cdrea de 4000C. A dissociagia
ulterior do salfatn verifica-se a partwe de 875°C. Analises qui-
nicas cfetuadas pela Divisio de Radiequimica do IEA indicaram
concentracdo resicual de SO, inferior a 100 ppm, no calcitado
a g

O exame do pd obtido por disseciagio, sob microscdpio, re
velo ser constituido por granulos de 120 miceons de didchelro,
nos quais podiam ser individualizados oristais menores, de cérca
de 10 muicrons de diametoo

Foi deteriminada a influéngia da temperaiura da calinagio
sabre a densidade aparentz soita do pa de Th),, tendo sido
canslatado que a elevacdo da temperatura acima de 890-C aumen-
tava a densitlade solta: a densdade oblida de 058 g/ont a
9902 elevou-se a 087 giom? quands a calcinagie foi cfetvada
a 10600 Ulteriormente serd determinada a influéncia de tem-
peraturas mais clevadas sobre ésse importante indice do pio, obfi-
do para fins de cerdmica nuclear.

Frograma  das esfudaz experiméntons 0 programa e
estudos experimentais compreenden as segwvintes compoesiches: 1)
torray 25 misturas tore — Uy com 5% de V05 3} idem, cam
10 de 0,00 4 misturas toria UO. com 39: de U, Rsse
programa visava delermirar az methores condig@es de compacta-
gan para a obtengac de pastilbas ale 10 nm de didmetro g de
dscos de 22 mm de didmerro,

Prepara dos carges — Para o preparo <las cargas, 63 Zrumoes
de oxilo de torie foram previamente desinlegrados por meio de
espitula em pensiva de plistico, e posteriarmente, em almaofariz
de porcelana, Cruanto aos Gridos de urdnie, foi somente wtilizada
a fracdo — 24M) esh.

U condicionamente das cargas foi ferfo em moinho de polie-
filenc, sem balas, durante uma hora. Nio se wiilizou gualguet
agente aglomerante. As misturas tdria — U0 apresentaram a
tendéncia de Tormer ripidamente revestimente continug denira do
wmoinhy, o que exigiu frequentes operacdes de remogia parcial
das zonaz adensadas.  Essa dificoldade ndo fol constatads nem
nas vargas de ThQ),, newn pas de ThO,-U0,.

Puosteriormente an condicionamento, foram em algumas car-
vas feitas adighes de carbowax-4000) ,E’m solugdo de dlcool, com
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a mesmd técpica [ descrita aoteriorments, ou de estearalo de
zingd, na proporcio de 08%,

Resultaduvs oblidos nax séries e ThO;, — A fig. n.” 2 repro-
duz os resultados obtidos de porcentagem de densidade ftearica
e fungdo da pressio de compactagao, lanto de pastilhas de
10,2 mm de didmctro coma de discos de 22 mm de didmetro. As
presses de compaciagio variaram de 0,92 a 3,63 +/cm® Cons-
tatpu-se que as cargas sem carbowax-4000, bem como essas car-
gas cuntendo 0,84% e estearatn de zinco, exigiam perfeita Jubri-
ficagdn da maftriz, o gque foi feito depmsitando-se uma pelicula
de cstearate de zioce sbbre as superticies em contacto com &
carga. Mo hoove necessidade dessa lubrificagdo nas cargas que
coniinhan carbowax-4006.
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Fip. 2 — Valerés <da poeccentagermn da densidade tedrloa

de pastulhes de ThO, kng ostadus colnpactado e sinteri-
zafu, em fungdoe da pressan de  comnpaetegia.

Ay pastilhas obtidas odo apresentaran trincas ow guiros de-
feitns, tendo sido constatado que a superficie das pastilhas pro-
duzidag com carbywax era mais lisa e brilhante do gue as obfidas
nis gutrag condigGes.  Fssa diferenga era exclusivainente de as-
pectn, uma ver que as dengsidades eram sensmwelmente iguais, para
pressdes sguas de compactagdo.

Mnrstra ainda a tig. 2 os resultados experimentais obticdos
apos a sinterizacdo, eletuada a 1180°C duranle 2 horas, estardo
as pastilthas envolvidas complelamente em alumina gama, demtro
de capsula de porcelana, O gradiente e elevagdo de temperatura
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fai de 100°C/h e de 1250 o de reslriamente.  As rmiesmas con-
digBes e sinterizaclo foram adoradas nas senes de experingas
de pastithas de téria conn 5% Jde U0y o de 109 UG

s walores de porcenlagem de densidade tedrica (10,00
giomF) variaram cnire 830G e 9@%, para os ionifes de faixa de
variagas da pressio de compactacdo, entre 0,92 e 3,468 {Aomd

As pastilhas ndo apresentaram quaisguer defeidys visiveis,

Resoffados obtidos wos gseries e Thid — 5% U0, — Os
resultaclos experimentais oldides encontrani-se reproduzidos na
fir. 3. As porcentagens de densidade redrica vararam de 49.0%
para a pressio de compaciacio de 092 tiom®, a B33% pan
490 1fom® A sintericacio ao ar, nas condicdes ja anferioroen-
te expecificadas, permitiv obter pastilhas dersas, isentas de quais-
quer defeitos, vav.ando pouco as porcentagens de densidade ted-
rica (1007 gsom®) s limires rlassas porcentagens de densida-
de foram 90,04 ¢ O05%
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Fig, & - - VAaloces A4 porrentakem da dgneldads tedslca or

pstilnas produzides & partic de cargaz de 80w Tho, e

% U0y, nos eskadoy compssclodo o $nterizado, emo [di-
¢80 (la pressan de compactacaad.

E e se notar a irflludacia muito limitada da pressio de
centpactacdy sihre 4 pyrcentagem da dengicade {edrica, no es-
tado compactado, ¢ 2 quaze nenhuma intluéncia daquela varidvel
sdlire a denaidade no estadn sinlerizado.

Conjornie & gabida &', pas condigdes em que foi efeluada a
sinterizagdo, as pasfifhas sio constituwdas por solugdes solidas
Nag dispuzerame ainda o5 autores dos dados ceferentes a com-
posicdo final das pastilhas obtidas
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Tomou-5e nesta série, Dam Comd nas duas seguintas, as de-
stdades das solugdes solidas Thid, — Utk rorrespondentes, admi-
tinda-sa valida a lel de Vegard 9,

Resultados ebtidos nes szérics e Thid, — 10% 0,0, —
Mestea a fig. 4 o= resultados expenmentais oblidos nas pastithas
o discos produsidos com as nusturas constifuidas por tosia com
09 de U0, As purcentegens e depsitdade teonca {10012
EAem™) pouwc varigram para & faixg de pressdes de compactacac:
subirgim de 49,7 % para 0,72 +/om® até 34,4% para 3.72 ffom®
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drr parslilhas prodozlides a pactie e swrgas de 4o Thi,
e W% L)k, nes oslados cempactade o SIncerlzadn, em
runeio fa peaseba de compactagdo.

As densidades oiridas apds a sinlerizacio, realizada nas con-
digies anteriprmente especilicadas, variarant de 83.7% a 80,3%
para a mesma faixa de pressoes de compaciagdo.

Provavelmente as mienores porcenlagens e densidads £el-
rica obtidas nas sériss de (0% de D0 comparadas com ag da
séric com 5% de U0, indicam difusdo incompleta.  Esse par-
tieular serd ultzrorments gsclarecido por mcio dos cxames me-
talugrificos de secgdes polidas das pastilhas ablidas.

Resyltados ebfidos nus séries do THhO, — 5% U0, — Como
¢ sabido, a prodocac de solugdes sdlidas de farja com LMD, exige
i utilizacae de atmosfera redutora ou neutra, para gue scoevile
g vamda oxidagdo de ULk a U0y em temperarsras mwuitn infe-
riores as da wlerior dissociacio deste dxido a U,
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Para estudar o comportamento das pastilhas produzidas o
partir dz mistoras e tiria com LGk, compactadas nas vondigies ji
dewcrilag anteriormerie, foram as mesnas suluietidas a sinten-
zavio no forng continue Jde atmoslera de argénio da Dhivisdo o
Meralurgia Nuclear, sob vebidade e alimentagdo dos hotes
de grafita de 38 comsh O hotes permanateram na zona 032
quenle do forne duas horas, & lempesatura de 10400C
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A fig, 3 repridduz oz valores experimentals obiidos, eslanda
represciiades os vatures das porceoiavens de densidade lednca
{1008 wson) em funcla de pressio de compactagdo, tants e
estade compaciado vame no estado sintervizadg, Mostram o
valores oblides a mdior sensililidade da carea ao cleiwe de pres-
soes oreseenies de comnpaclacan, tendo variade a poroentagem
de densidade tedrica entre 48,255 ¢ dh,4%% para a faixa de pres-
sius e compactacio entrg 1,22 e 402 rfemt As densidades o
extade sinterizac variaram, para 2 mesna faixa de pressies de
compactaciio, entre 4R, 2 35.01%.

4. CONCLUSOHES

1. s resultados experiioentais mostraranm que, pag Ccodl-
digdes wrihzadas pelos autores oo desenvalvimerfe do pragrama
descrilo, as paslilhas de berilia oltidas par sinrerizacio ao ar 3
80T, durante duwas horas, t&n densidades que variavam guase
Enearmente com as pressies de compattacie, entre 0y eXtremos
e TO4% o TAZ%, para a faixa de pressdes compreendida entre
0,92 ¢ 4,90 {/cnLk
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2. Para a produgdo de pecas aqulares de berilia, destina-
das a comstruzdn de fonte de newrrons de fluxo inicizl de 1,210
nfem s, foi desenvolvida wia (eonica que dispenson, em tace
dfos caracteristicos Tisicos e geaméfricos cspecificades no pro-
jelo deszas fonles, a operagio de sinterizacio.

3.0 A produgio de pastilhas de 6ria por siecizagio ao
ar forpeceu resultadcs muito favoraveis, tendo sido obtidas por-
centagens de densidade tedrica entre 80 ¢ 92%, para pressies de
compactagdo compeendidas enfre oy exlremoy de 0,92 e 3,08
t/em?® As pastilhas produzidas, come as demais de solugoes
solidas oldidas a parlic de toria - WM}, e Wria — W0, nia apre-
sentaram defeitos visfveis,

4. Foram apresentados os resultalos experimentais de por-
centagem de densidade ledrica cor fwuncdn da pressdo de comn-
pactacan, para series de pastilhas foroeadas o partic de cargas
de toria com b ¢ IDE respectivamente de U0 Us valores
abitides para as soliughes solidas indicaram indices de sinterizacac
muite elovadog, principalments temio en vista 2 temperatura re-
lativaente baixa empregeda, bDem como o curbe tenipo para esza
UPETAGL,

O, s resultados experimentais obtidos na série sinteri-
zada sob arginen, de pastilhas produsidas a parbr de misturas
Thd, — LUk, toram substaocialolente inferivres aos obiidos a
partir daz misturas de TTiCk com U0
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