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NOTA PRELIMINAR SOBRE A FABRICACAO DE ELEMENTOS COMBUSTIVEIS

PLANOS CONTENDO NUCLEO DE LIGAS ALUMINIO-URANIO

‘Heliton Motta Haydt

Sebastiao Hermano Cintra

RESUMEN

Los slementos combustibles cénstituidos de nicleo de aleacidn aluminio-uranio reves
tido por aluminio estd siendo muy empleado en reactores de investigaciones, en virtud de diver
sas carateristicas favorables. Las aleacicnes hipo-sutécticas son facilmente trabajados por la
ninacidn, pero las hiper-eutécticas, conteniendo mas de 13% U, ya presentan mayores dificulta-

des, en virtud de los cristales primarios de UAl 4

Los trabajos experimentales objetivaron el estudio de las principales variables de
produceidn de las aleaciones y de la fabricacion de elemsntos combustibles planos con revesti-

mientos de aluminio 1100,

Las aleaciones estudiadas fueron las de 2,5, 10, 13, 20 y 25% de urdnio y fueron
preparados por incorporacicn de uranio metdlico en aluminio liguido, en crisol de grafito. Enm
todas las operaciones, realizadas al aire y bajo la proteccién de cloruro de amonio y criolits,
la temperatura fue de 80000,, con eicepcién de las aleaciones de 20 y 25% U, en que el band fue
elevado & 110000. La impureza fue cuidadosamente retirade antes de la introduccidon del wuranio
metdlico. E1l derrame fue efectusdo en ligoteras de grafitos para dar lingotes prismaticos; tam
bién se obtuvieron pequencs lingotes de seccidén circular destinados a otros estudios. Las aleg
ciones fueron posteriormente laminadas en caliente en el laminadér Stannat-Mann, habiendo sido

reducido su espesor de 12,5 8 3,2 mm em esa operacion.

Los antores deseriben, por fin, los trabajos uperﬁnente.les de lss primeras series
de experiencias de fabricacién, por co-laminacién de conjuntos de moldura, utilizando aleacién
- 0
de aluminio 1100 y miicleos de las aleaciones mencionadas, realizada a 600 C y hasta que el es-

pesor final fuese reducido & valores entre 1,7 ma y 1,9 mn,




RESUME

Les é1léments combustibles constitués par uwn noyau d'sllisge aluminium-uraniun revé
tu par aluminium sont largement utilisés en réacteurs de recherches, Les alliages hypo-eutéc-
tiques sont facilement travaillés par laminage mas, les hyper-eutéctiques contenant plus de

13% U présentent déjd de plus grandes difficultés, & cause des cristaux primaires de UA14.

On a étudié les variables concernant la production des allisges et de la fabrica -

tion des éléments combustibles plats revetus d'aluminium 1100,

Les alliages etudiés ont été celles 2, 5, 10, 13, 20 et 25% en uranium et préparés
par incorporation d'uranium métellique en aluminium liquide, en creuset en graphite, En tou-
tes les opérations, réalizées a 1l'air sous protecti&n de chlorure d'amoninium et cryolithe ,
la température était de 80000, exception faite aux alliages 20 et 25% en uranium ou la tempé~
rature était de 1000°C. La crosse a été soigneusement retirée avant 1'introduction d'uranium

métallique,

Le versement a 6té effectué en lingotiéres de graphite pour donner de lingote pris
matique, des petits lingotes de section circulaire destinés a d'autres études ont aussi été

obtenus,

De suite, les alliages ont été laminés 2 chaud, dans un laminoir Stennat-Mann,dont

1'épaisseur a ¢té réduite de 12,5 a 3,2 mm,

Les auteurs décrivent les expériences de fabrication par co-laminage par la techni

que de la fepatre, utilisant un alliage d'aluminiuvm 1100 et noyaux des alliages mentionnés
P PR o P .

réalizées & 600 C jusquiau moment dans lequel 1'epaisseur finale serait réduite & des veleurs

entre 1,7 mm et 1,9 mn,

ABSTRACT

The Aluminum clad fuel elements with Al-U alloy core are of great interest for use

in research reactors,

The hypoeutectic alloys are rolled easily but the hypereutectic ones (more than 13%

U) present more difficulties due to the formation of primary crystals of UA14°

The experimental studies have consisted of studying the principsl variables related

to the production of alloys and to the fabrication of aluminum clad fuel plates.



Alloys comtaining 2, 5, 10, 13, 20 and 25% of uranium were studied end prepared
by the addition of metallic wranium in liquid aluminum nelﬁed in graphite cruc;ble, In all the
operations, carried out under protection of ammonium chloride and cryolite, the temperature
was of BOOOC with exception of the 20 and 25% U alloys, when the temperature §f the bath was
of 110000° The dross was removed carefully before the metallic uranium addition. Casting was
done in graphite prismatic molds; small cylindrical ingots were also prepared for other

' studies. The alloys were ‘then hot.rolled at the Stannat-Mann rolling mill from 12,5 mm to
3,2 nm,

The authors describe, finally, the experimental studies of the first series of
o
fubrication using the picture frame technique at 600 C and until the final thickness between

1,7 oz and 1,9 am,

9 W
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RESUMO

Os elementos combustiveis constituidos de nicleo de liga aluminio-urdnio
revestido  por aluminio vém tendo largo emprégo em reatores de pesquisa, em
virtude de diversos caracteristicos favordveis. As ligas hipo-eutéticas sio facil-
mente trabalhdveis por laminagdo, mas as hiper-eutéticas, contendo mais de 13% U,
ja apresentam maiores dificuldades, em virtude dos cristais primdrios de UAL,.

Os trabalhos experimentais objetivaram o estudo das principais varidveis de
producdo das ligas e da fabricagdo de elementos combustiveis planos com reves-
timento de aluminio 1100.

As ligas estudadas foram as de 2, 5, 10, 13, 20 e 25% de urdnio e foram
preparadas por incorporagdo de wurdnio metdlico em aluminio liquido, em cadinho
de grafita. Em tédas as operacgdes, realizadas ao ar e sob a protecdo de cloreto
de amonio e criolita, a temperatura foi de 800°C, com excecdo das ligas de 20 e
25% U, em que o banho foi elevado a 1100°C. A drosse foi cuidadosamente reti-
rada antes da introdugdo do urdanio metdlico. O vazamento foi efetuado em lingo-
teiras de grafita para fornecer lingote prismdtico; foram também obtidos pequenos
lingotes de secgdo circular destinados a outros estudos. As ligas foram posterior-
mente laminadas o quente no laminador Stannat-Mann, tendo Sido a sua espes-
sura reduzida de 12,5 a 3,2 mm mnessa operacgdo.

Descrevem os autores, por fim, os trabalhos experimentais das primeiras séries
de experiéncias de fabricacdo, por co-laminacdo de conjuntos de moldura, empre-
gando liga de aluminio 1100 e nicleos das ligas mencionadas, realizada o 600°C
e até que a espessura final fésse reduzida o wvaléres entre 1,7 mm e 1,9 mm.

1. INTRODUCAO

Os elementos combustiveis de nuacleo de liga
aluminio-uranio, revestido por aluminio tém lar-
g0 emprégo em reatores de pesquisas, em vir-
tude de diversos caracteristicos favoraveis do
aluminio, tais como: baixo custo, baixa seccao
de choque de absorcido de neutrons térmicos e
facilidade de reprocessamento.. Apresentam, po-
rém, dificuldades de utilizacdo em altas tempe-
raturas, face a insuficiéncia de suas proprieda-
des mecinicas e resisténcia & corrosdo!. O sis-
tema Al-U é um sistema de pequena solubilida-
dade sélida terminal com os compostos interme-
talicos UAl,, UAlL, e UAl,. O UAl, tem as pro-
priedades dos sistemas da fase de Laves, que
ocorrem quando a relacio entre os raios dos
Atomos fica compreendida entre os valores de
1,2 e 1,3. O UAlL é cibico de face centrada,
com o uranio nos vértices e dotado de plastici-
dade. Finalmente, o UAl, que se apresenta em
matriz sob a forma de losangos ou de agulhas,
é fragil. As ligas hipo-eutéticas sio facilmente

(1) Contribuicdo Técnica n.» 720. Apresentado ao XXII Con-
gresso Anual da ABM; Vitéria, ES; julho de 1967,

(2) Membro da ABM; Engenheiro Metalurgista; Divisdo de
Metalurgia Nuclear; Instituto de Energia Atomica; Sao
Paulo, SP.

(3) Membro da ABM; Engenheiro Metalurgista e Nuclear;
Divisdo de Metalurgia Nuclear, Instituto de Energia
Atdmica; S&o Paulo, SP,

trabalhaveis por laminacido, enquanto as hiper-
-eutéticas, contendo mais de 13% U, apresen-
tam maiores dificuldades, em virtude dos cris-
tais primarios de UAl, que tornam a matriz
mais pobre em aluminio, diminuindo a sua plas-
ticidade. Resfriamentos rapidos retém o UAL
e, em conseqiiéncia, mais aluminio na matriz, o
que provoca aumento de ductilidade. A adicéo
de elementos de liga, como silicio, da ordem de
0,8% para as ligas de 20% U ou de 3% para
as de 459% U, altera as condicdes de nucleacéo,
estabilizando os cristais - de UAl;, e diminuindo
os de UAL2 Assim, qualquer elemento que
deixe o UAl; estabilizado é interessante.

Finalmente, pode-se fundir estas ligas ao ar,
sendo usada a criolita como escéria. protetora. .

O.que determina a liga necessaria é o cal-
culo do nicleo do reator que indica, consegiien-
temente, a quantidade de U-235 por chapa. - Para
enriquecimento do urdnio da ordem de 90% em
U-235, pode-se ‘empregar menos uranio na. liga,
isto 6, 13 a 20% de U, enquanto que enrique-
cimento de apenas 20% no is6topo. 235 acarreta
o emprégo de ligas na faixa de 40 a 509% de
uranio, modificadas por silicio, como é o caso
do reator de tipo-piscina do Instituto de Ener-
gia Atdmica de Sao Paulo.

Esses elementos combustiveis planos, ‘com
ligas de U-Al, revestidos com aluminio, sdo co-
nhecidos como do. tipo- MTR (Materials Testing
Reactor), sendo' normalmente fabricados: pela
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tecmca de moldura que permlte ‘melhor contrdle
de qualidade.

Os -estudos experimentais relatados nesta
contribuicdo, objetivaram determinar a influén-
cia das principais variaveis. Foram baseados,
principalmente, nos trabalhos realizados ante-
riormente 3 4 5 % 7, 8,

2. DESENVOLVIMENTO DO PROGRAMA -

As pesquisas experimentais objetivaram o
estudo das principais variaveis de producdo das

ligas e da f@brlcagao de elementos combustlyels‘

planos com Tevestimento de aluminio 1100.

As ligas estudadas foram as de 2, 5, 10, 13,
20 e 25% uranio e foram preparadas por incor-
poracdo de urdnio metéalico em .aluminio liquido,
em cadinho de grafita. As, ligas foram poste-
riormente laminadas a quente no -laminador
Stannat-Mann, tendo sido a sua - espessura re-
duzida de 12,5 mm a 3,2 mm nhessa operacao.

Os trabalhos eexperimentais das primeiras
séries de experiéncias de fabricacdo foram-reali-
zados por co-laminagdo de conjuntos de moldu-
ra, empregando liga de aluminio 1100 e nucleos
das ligas mencionadas, a 600°C e até que a es-
pessura final fosse reduzida a 1,8 + 0,1 mm.

3. FABRICACAO DAS LIGAS DE U-Al

O uranio metalico foi produzido na Divisao
de Metalurgia Nuclear, a partir do tetra-fluoreto
.de uranio por reducdo com magnésio, em bom-
bas, também fabricadas no .préprio Instituto®.
' Os botdes de uranio produzidos foram, pos-
teriormente, refundidos sob vacuo, no  forno
Wild-Barfield, existente na Divisdo °; os lingo-
tes obtldos foram serrados em parte da seccao,
numa maquina  tipo “cut-off”’, sendo finalmente
separados pela quebra da area restante, de modo
a se obter pedacos pequenos de urdnio de cérca
de 20 g e pesados com precisdo de 0,1 g.

O aluminio para a carga foi o mesmo das
chapas de liga 1100, encomendado especialmen-
te a um produtor local e utilizado na confecgdo
-das molduras e das chapas externas de reves-
timento dos conJuntos dos ' elementos combus-
tlvels

‘ A carga foi calculada, prevendo-se 10% em
‘excesso para perdas por 0x1dagao durante a
fusao A

- As opera(;oes foram todas realizadas ao ar
e em fornos de cadinho ou do tipo mufla, com
_protegao de cloreto de aménio.

As hgas estudadas foram as de 2 5, 10, 13,
20 e 25% uranio e preparadas por incorporacio
-do_uranio metalico em aluminio liquido, utili-

{
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zando-se cadinho de grafita de 50 mm de dia-
metro interno, 13 mm .de espessura de parede e
110 mm de. altura util.

A temperatura foi de 800°C para tddas as
operacoes, com excecdo das de 20 e 25%, em
que o banho atingiu 1100°C. A drosse foi cuida-
dosamente retirada antes da introducdo do ura-
nio metalico. O vazamento foi efetuado em
lingoteiras de grafita para fornecer lingotes
prisméaticos;: foram- também, obtidos pequenos
lingotes de seccao circular em coquilha de ferro
fundido, destinado a outros estudos .

Posteriormente foram preparadas novas li-
gas de 20% de uranio, partindo o forno da tem-
peratura de 800°C. Parte do uranio foi colo-
cado, sendo a temperatura elevada para 1050°C.
O urénio restante foi’carregado sob a protecao,
agora, de banho de- crlohta A temperatura foi
abaixada para 950°C, 'séndo o vazamento efe-
tuado na lingoteira . de grafita, resfriada por

chapas de cobre na base.

O material foi refundldo a 950°C; a seguir,-
a temperatura do forno foi elevada ate 1050°C
e resfriada a 950°C; ‘temperatura em que foi,
finalmente, vazado na lingoteira, da mesma ma-
neira que anteriormente.

As primeiras ligas' foram, posteriormente,
laminadas a quente a 600°C no laminador Stan-
nat-Mann, tendo sido a sua espessura reduzida
de 125 mm a.6,4 mm nessa operacio.

Fig. 1 — Lingote com as bordas trincadas.

Uma das cargas de 20% foi laminada a
600°C para reducio de 12,5 a 3,2 mm, com
passes intercalados de reaquecimentos de 1 mi-
nuto, a figura 1 mostra as bordas do lingote,
trincadas em virtude de muitos passes sem o
reaguecimento necessario.

Os outros lingotes foram laminados a 600°C,
com reducido a 3,2 mm, de modo a serem em-
pregados como nuacleos para conjuntos de  mol-
dura de liga de aluminio 1100, para posterlor
co-laminacéo.

P
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Fig. 2 — Lingote de liga de Al-U, como fundido; placa
da mesma liga, laminada a 3,2 mm de espessura; nvcleo
ajustado. e conjunto de moldura e revestimentos.

4. MONTAGEM DO CONJUNTO

As pecas constituintes do conjunto (fig. 2)
“foram decapadas em soda caustica em solugdo
a 10% a 80°C e depois de lavadas em agua, neu-
tralizadas em Aacido nitrico, a 509%. Foram, em
seguida, os - conjuntos soldados a arco elétrico
sob .a atmosfera de argdnio, sendo o eletrodo
depositado nos espacos entre os revestimentos e
a chapa de moldura, nos quatro lados do conjun-
to, com excecao dos quatro cantos que ficaram
livres para escape de gas (fig 3).

Fig. 3 — Solda do conjunto de moldura pelo processo
i de arco elétrico sob atmosfera de argdnio.

5. CALDEAMENTO POR LAMINACAO E
LAMINACAO DO CONJUNTO

O processo de moldura se baseia essencial-
mente no caldeamento por difusdo realizada du-

rante a. transformacio plastica a quente do

material destinado a constituir o revestimento
(“cladding”) das fases e o material que confina
o nucleo de liga ou de “cermet”, a ser também
transformado mecanicamente até as dimensoes
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desejadas, primeiramente por laminacdo a quen-
te e depois por laminacdo a frio. As operacdes
de aquecimento e de reaquecimento foram reali-
zadas em fornos elétricos de mufla, com dispo-
sitivos. especiais para a localizacdo das placas, a
temperatura de 600°C. O aquecimento inicial
foi de 40 minutos e, depois de cada dois passes,
foi dado um reaquecimento de 10 minutos.

A laminacdo do conjunto foi feita no lami-
nador de precisio Stannat-Mann, acionado por
motor de 20 kW, de velocidade variavel, sendo
usados para laminacAo a quente, cilindros res-
friados por circulagio de agua (fig. 4j.

Fig. 4 — Laminacdo de um conjunto ho laminador de
precisdo “Stannat-Mann”, -

6. EXAMES E ENSAIOS DOS MATERIAIS

Foi feito ensaio de empolamento a 550°C
durante uma hora nas chapas depois de lamina-
das a quente sem a presenca de fundente do tipo
utilizado para solda. A figura 5 mostra uma
chapa com empolamento.

Fig. 5 — Chapa apresentando empolamento.

A verificacdo da homogeneidade do nicleo
de liga de aluminio-uranio, foi realizada através -
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Fig. 6 — Micrografia de seccdo longitudinal de chapa
o nacleo constituido por liga de Al-20¢, U. Evidencia-s¢
a homogeneidade da liga (500 X).

Fig. 7 — Radiografia de uma das chapas antes da ope-
racdo de corte do excesso de Al do revestimento, Es-
pessura total da chapa: 1,8 mm.

Fig. 8 -~ Micrografia de secclo longitudinal de chapa

tendo o ntcleo constituido por liga de Al-20¢ U e

mostrando a ligacdo entre o revestimento e as interfa-
ces de contato (500 X). ’

de micrografias (fig. 6) e de radiografias obti-
das com chapas radiogréaficas do tipo ‘“Du Pont
Cronex II II — Medical X Ray” sob 65 kV,
13,5 mA a 8 segundos (fig. 7).

A micrografia da figura 8 mostra a ligaco
entre o revestimento e as interfaces em contato.

Finalmente, as chapas resistirarh a um do-
bramento de mais de 30° num raio de cérca de
3,2 mm.

7. CONCLUSOES ‘

1. A partir de urdnio metalico, produzido
na Divisao de Metalurgia Nuclear do Instituto
de Energia Atomica, foram fabricadas diferen-
tes ligas de aluminio-uranio (de 2, 5, 10, 13,
20 e 25% U), destinadas a estudos de fabrica-
cdo de elementos combustiveis, bem como de
outros programas.

2. Foram descritos em detalhes os traba-
lhos das primeiras séries de experiéncias de fa-
bricacdo, por co-laminacdo de conjuntos de mol-
dura, empregando aluminio tipo 1100 e nacleos
das ja citadas ligas de aluminio-uranio, a 600°C
e até que a espessura final fdsse reduzida a
1,8 mm =+ 0,1 mm.

3. Foram apresentados os resultados dos
diferentes ensaios a que foram submetidos os
referidos elementos combustiveis experimentais.
Os resultados mostraram perfeita ligacdo entre
a liga e o revestimento e inexisténcia de fissu-
ras no nucleo. Entretanto, ndo foram ainda
completamente dominadas as dificuldades decor-
rentes de solucoes de continuidade em uma das
extremidades das chapas.
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DISCUSSAO

PAULO GOMES DE PAULA LEITE (1) — Mais
uma vez, tivemos um excelente trabalho dos Engenhei-
ros Heliton Motta Haydt e Sebastiio Hermano Leite
Cintra, do Instituto de Energia Atdmica de S&o Paul(_),
aos quais agradeco em nome da ABM. Antes de abrir
os debates, gostaria de perguntar aos autores se essa
questdo de ensaio de dobramento, num raio de 3,2 mm
em 30 °C, consiste numa especificacio.

HELITON MOTTA HAYDT (2) — Trata-se de
uma das especificacdes para os elementos -combustiveis
do reator “Juggernaut” do Laboratorio Nacional de
Argonne. Por isto, usamos’ como um ensaio nas nossas
experiéncias.

, P. G. PAULA LEITE — E o ensaio de empola-
mento?

H. M. HAYDT — O ensaio de empolamento é
realizado a 450°C nas chapas contendo cermets, mas
seguimos as especificacdes das chapas contendo ligas do
“Juggernaut”, as quais determinam a temperatura de
ensaio a 550°C. ‘

P. G. PAULA LEITE — Estiao abertos os debates.

(1) - Membro da ABM e na Presidéncia da Sessdo. Enge-
nheiro do Arsenal de Marinha e Professor na Escola de
Engenharia da UFRJ; Rio de Janeiro, GB.

(2) Membro da ABM e co-autor da CT. Engenheiro da Di-
visdio de Metalurgia Nuclear do ILE.A.; S&o Paulo, SP.
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JUAN NICOLAS BAEZ (3) — Gostaria de pergun-
tar em que etapa os senhores incluem os exames radio-
graficos.” .s senhores mostraram uma radiografia de
elemento acabado, mas acho que se trata de uma cépia
negativa, se ndo. me engano, porque a sombra estava
invertida. Entdo pergunto: em que outra ctapa dos
lingotes os senhores fazem o exame radiografico para
apressar a producao?

H. M. HAYDT — De modo geral, nio & feito
exame radiografico em outra etapa, porém é retirada
amostra do lingote para exame metalografico.

J. N. BAEZ — E enquanto isto ndo havia a pre-
senca de chupagens ou b(‘)lhgs nos lingotes?

H. M. HAYDT — Cérca de 209 da parte superior
é descartada tendo em vista a possibilidade de chu-
pagem.

SEBASTIAO HERMANO LEITE CINTRA () —
O problema referente a questdo levantada pelo Enge-
nheiro Béez é que a energia do raio-X de que dispomos
niao é suficiente para acusar defeito da peca antes de
ser laminada, face a sua espessura de 12 mm. Fize-
mos um ensaio que deu perfeita homogeneidade, mas
ndo se comportava apOs a espessura ser reduzida a
1,80 mm. Dali, ésse ensaio nao ser significativo. Ana-
lisando a mesma chapa em micrografia, verificamos ha-
ver segregacao, da mesma forma que a acusada pelo
raio-X em placa de 1,80 mm de espessura, sendo que
para nés éste era um contrdle de qualidade mais ade-
quado para as nossas condicoes. Futuramente, talvez
seja possivel usar ésse contrdle nado destrutivo pela

‘radiografia do nucleo antes da peca ser laminada, po-

rém com raios X de maior energia.

J. N. BAEZ — Nés usamos para os lingotes muito
mais energia nesse tipo de raio-X. Além disso, néo
nos interessa a producdc em quantidade, mas é muito
importante poder determinar imediatamente se um lin-
gote tem chupagem ou ndao. Os que tém, voltam e 0s
que nado tém chupagem seguem sem nenhum problema
de corte.

S. H. LEITE CINTRA — No problema, da forma
como nos foi proposto, abandonava-se a parte superior
do lingote.

OSCAR WORTMAN (%) — Quando os senhores sol:
dam o conjunto, soldam totalmente os quatro lados?

H. M. HAYDT — A soldagem é feita obedecendo
ao projeto elaborado.

(3) Membro da ABM. Da Comisiér@Nacional de Energia
Atémica; Buenos Aires, Argentina.

(4) Membro da ABM e co-autor da CT. Engenheiro da Di-
visao de Metalurgia Nuclear do LE.A.; Sdo Paulo, SP.

(5) Membro da ABM. Da Comisién Nacional de Energia
Atémica; Buenos Aires, Argentina,
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