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MICROSCOPIA ELETRÔNICA DE POS DE UO.̂ ^^ 

RICARDO PEDRO DE A N T U N E S BUENO <-) 

CECILIA ALVARENGA PIMENTEL '•'•''> 

ISÁO NiSHIOKA (-) 

B E S U M o 
Continuando os trabalhos no sentido da caracterização de pos de UO^, a Divisão 

de Metalurgia Nuclear, do Instituto de Energia Atômica, juntamente com o Centro 
de Microscopia, Eletrônica da EPUSP, envidaram esforços para o dominio das téc
nicas de microscopia eletrônica como ensaio de caracterização. Os autores descre
vem a técnica utilizada na preparação das réplicas desses pós, d interpretação das 
micrografias eletrônicas obtidas e « m esíudo comparativo, através deste eiisaio, 
de pós de UOz pi'ocessados diferentemente. É descrita, tcmbém, a utilização do 
ensaio em pós de ThO^, empregando-se técnica Semelhante à desenvolvida, para o UOg. 

INTRODUÇÃO 

Os combustíveis à base de UO, têm, atual-
mfente, grande importância mundial na indústria 
nuclear, face ao interesse crescente por reatores 
que os empregam. Normalmente, o UO2 é utili
zado na forma de pastilhas obtidas por compacta
ção a frio de pós de UO2, seguida de sua sinteri-
zação. 

A Divisão de Metalurgia Nuclear ( D M N ) do 
Instituto de Energia Atômica ( l E A ) já, há bas
tante tempo, vem se dedicando ao setor e, após 
os trabalhos de fabricação de pastilhas para o 
aifranjo sub-crítico RE-SUCO iniciou os 
esforços no sentido da obtenção de pastilhas de 
UO2 de alta densidade Depois de um certo 
estágio de desenvolvimento, sentiu-se a necessida
de da caracterização dos pós de UO<. usados, obje
tivando um melhor controle e maior desenvolvi
mento nos estudos referentes ao processo^''). 

Dentre os ensaios de caracterização, a mi
croscopia eletrônica é um dos mais úteis e permi
te, se devidamente realizada, a previsão do com
portamento do pó na sinterização í ' ) , além de pos
sibilitar a explicação e complementação dos re
sultados obtidos com outros ensaios de caracte
rização. 

Assim, a DMN, juntamente com o Centro de 
Microscopia Eletrônica da EPUSP ( C M E ) , en-
vijdou esforços no sentido de dominar a técnica 
do ensaio, estudar os pós de UO2 que são geral
mente utilizados e chegar a conclusões que su-

( i j Contribuição Técnica n.o 929. Apresentada ao X X V Con
gresso A n u a l da Associação Brasileira de IVIetais; Porto 
Alegre RS; junlio/julho de 1970. 

(2p Engenheiro Metalurgista; Divisão de Metalurgia Nuclear 
do Instituto de Energia Atômica SP. 

(3) Licenciada em Física. Centro de Microscopia Eletrônica 
do Departamento de Física da Escola Politécnica da 
USP. 

giram caminhos de desenvolvimento nas pesquisas 
sobre o processo. Estes pós são obtidos a partir 
dos diuranatos de amônioi atualmente produzidos 
pela Divisão de Engenharia Química (DEQ) do 
l E A . 

O presente trabalho pretende apresentar: 

1 — A técnica utilizada pelos autores para a prepara
ção e observação dos pós de UO2. 

2 — O método de interpretação dos resultados obtidos. 

3 — Os ersultados e discussão das micrografias eletrôni
cas dos pós de UO2 obtidos por diferentes processa
mentos. 

2. PÓS OBSERVADOS E SUA OBTENÇÃO 

São fatores que influenciam a sinterabilida
de pós de UO2: 

— maneira de obtenção do pó de origem, no caso, a 
do diuranato de amónio ( D U A ) ; 

— temperatura de calcinação; 
— tempo à temperatura de calcinação; 
— temperatura de redução; e 

— tempo à temperatura de redução. 

A tais fatores podem ser feitas as seguintes 
considerações: 

1 — sabe-se W que a maneira de obtenção do DUA 
influi decisivamente no tamanho e morfologia das 
partículas dos pós de UO2; 

2 — as condições de processamento do DUA, visando 
transformá-lo em UO2, são importantes para se con
seguir um pó com tamanho de partícula e super
fície específica adequados para a sinterização. 

Sob o primeiro aspecto, foram estudados dois 
D U A nuclearmente puros, obtidos segundo pro
cessos diferentes pela Divisão de Engenharia Quí-
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mica (DEQ) do l E A : DUA-S, purificado pelo pro
cesso de troca iónica e precipitado com NH3 a 
partir de uma solução de sulfato de uranilo; DUA-
N , purificado pelo processo de extração por sol
vente e precipitado por NHg a partir de uma so
lução de nitrato de uranilo. As condições expe
rimentais de obtenção dos mesmos constam da 
tabela I . 

Sob o segundo aspecto, com base na expe
riência da D M N e dados de bibliografia, analisa
ram-se temperaturas e tempos à temperatura ex
tremos dentre as usuais, Foram escolhidas, assim, 
duas temperaturas de calcinação: 

— 500°C, considerada baixa, onde não se obtém o UsOs, 
mas a mistura de dois óxidos — UsOa e UO3 —, re
sultando uma coloração mista desde amarelo-alaran-
jado até verde-oliva; e 

— 750°C, considerada bastante elevada ( * ) , onde se obtém 
apenas UsOs, de côr negra. 

do por troca iónica. Cada pó será N ou S, seguido 
de dois Índices, o primeiro indicando as condições 
de calcinação e o segundo, as de redução, como 
explicado na tabela I I . 

T A B E L A I I — Nomenclatura para as condições expe
rimentais de obtenção do UO2. 

Primeiro 
índice 

Condições de 
Calcinação 

Segundo 
índice 

Condições de 
Redução 

Primeiro 
índice 

Temper. 
C C ) 

Tempo 
à Temp. 
( H o r a ) 

Segundo 
índice 

Temper. 
COC) 

Tempo 
à Temp. 
( H o r a ) 

1 500 3 1 750 1 

2 500 5 2 750 3 

3 750 3 3 900 1 

4 750 5 4 900 3 

Os tempos à temperatura escolhidos para a 
fase de calcinação foram 3 e 5 horas. 

Para a redução também foram escolhidas 
duas temperaturas: 

— 75CPC, considerada razoavelmente baixa, resultando, 
normalmente, um pó com alta superficie especifica 
e elevada piroforicidade; e 

— 900°C, considerada elevada segundo dados de litera
tura, mas que tem originado, na DMN, pós estáveis, 
sem pirof oricidade. 

Os tempos à temperatura foram, respectivamen
te, 1 e 3 horas, para cada um dos casos. 

Resultaram, pois, 16 pós processados de ma
neiras diferentes para cada DUA. Para facilitar 
a análise e interpretação das micrografias, vão ser 
dadas as seguintes denominações: N ao UO2 obti
do através do DUA, purificado por extração por 
solvente; S ao UO2 proveniente do DUA purifica-

Pode-se, através desta nomenclatura, montar 
as tabelas I I I e I V . 

T A B E L A I I I — Tabela geral dos pós de 

( * ) Embora a D M N j á tenha tido necessidade de calcinar a 
cerca de 900oc, em virtude dó problema de eliminação 
de enxofre ( ' , ••) . 

UO2-N obtidos 

S-11 S-21 S-31 S-41 

S-12 S-22 S-32 S-42 

S-13 S-23 S-33 S-43 

S-14 S-24 S-34, S-44 

T A B E L A IV — Tabela geral dos pós de 
UO2-S obtidos. 

N-11 N - 2 1 N-31 N-41 

N-12 N-22 N-32 N-42 

N-13 N-23 N-33 N-43 

N-14 N-24 N-34 N-44 

T A B E L A I — Tabela das condições experimentais de obtenção do DUA 

material 
cone. U 

P H 
vazão 

tempo de precipi

tação com HNs 

(min) 

temperatura de 

operação 

(oc) 

E D T A 

s/u 

( % ) 

material 
( g / l ) 

Inicial final 
( l / m i n ) 

tempo de precipi

tação com HNs 

(min) 

temperatura de 

operação 

(oc) 

E D T A 

s/u 

( % ) 

D U A S - 5 65 10,0 6,0 3,05 130 58 — 60 0,5 

D U A N - 5 33 1,95 8,2 (» ) 23 40 — 60 0,5 

( * ) volume empregado 600 litros. 
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Os DUA foram calcinados em bandejas de Fe-
Cr, sem prévio tratamento de moagem, ou seja, 
foram calcinados da maneira como foram rece
bidos da DEQ. O forno' utilizado para calcinação 
é dqj tipo mufla, dotado de chaminé para a elimi
nação de gases corrosivos. Foram calcinados dois 
pós Ide cada vez, um S e o outrO' N , ambos par
tindo da temperatura ambiente e obedecendo o 
ciclo de aquecimento e resfriamento natural do 
forn'o. 

Os pós calcinados foram reduzidos em botes 
de grafita, em forno tubular tipo mupla, de at
mosfera controlada, dotado de duas zonas quentes 
e aquecido à resistência. A atmosfera de redução 
foi 'a de hidrogênio de pureza P, fornecido pela 
Oxigênio do Brasil. Na abertura do forno, as zo
nas quentes são isoladas por registros tipo gaveta 
e a entrada é encharcada com argônio. Os pós 
saíram à temperatura ambiente e a existência de 
pós [pirofóricos e estáveis obrigou, para que a com
paração fosse mais realística, a passivação de to
dos por meio de gelo seco. 

Dos pós assim obtidos, foram tiradas amos
tras para vários ensaios e, dentre êles, o ensaio 
por microscopía eletrônica. 

3. TÉCNICA DE P R E P A R A Ç Ã O 
DAS AMOSTRAS 

: Para a observação ao microscópio eletrônico, 
foram obtidas réplicas pré-sombreadas de car
bono, técnica já há bastante tempo difundida e 
utilzada no estudo de pós de UO, '^) . Uma peque
na porção do material foi dispersa sobre uma lâ
mina de vidro e, depois de seca, levada a um me-
talizador de alto vácuo. Depositou-se um filme 
de platina de cerca de 100 ângstrons de espessura, 
sob ângulo de 30° e, a seguir, com incidência 
normal, um filme continuo e espesso de carbono; 
a pressão no evaporador era da ordem de 10 ~^ 
torr. 

Retirada do evaporador, a réplica foi desta
cada da lâmina de vidro em água destilada, re-
coi|tada e colocada em H F concentrado para a 
dissolução do UO2; após o tempo escolhido para a 
dissolução, foi lavada em água destilada, retalha
da 
ele 
ao 

e pescada em telas de cobre para microscopia 
roñica. As réplicas foram então examinadas 
microscópio eletrônico Siemens Elmiskop I do 

CME, com tensão aceleradora de 80 kV, em au
mentos fixos de 1.000 e 5.000 x . 

Encontrou-se certa dificuldade na obtenção 
de dispersão uniforme e com concentração ade
quada, principalmente em amostras de UO2-S. 
Foi necessária a evaporação de uma camada de 
carbono suficientemente espessa, para que a ré
plica resistisse ao peso dos aglomerados e não 

se rompesse em locais de maior rugosidade, prin
cipalmente no caso de UO2-S. O tempo empre
gado para a dissolução do UO2-S (até 2,5 horas) 
foi bem maior que para o UO2-N (até 45 min) . 

Algumas réphcas foram dissolvidas em HNO3 
concentrado e o tempo necessário para a dissolu
ção foi muito maior; como os resultados obtidos 
foram os mesmos, optou-se pelo H F como meio 
de dissolução. 

4. I N T E R P R E T A Ç Ã O DE UMA 
MICROFOTOGRAFIA E L E T R Ô N I C A DE 
PÓ DE UO2, OBTIDA P E L A TÉCNICA 
DESCRITA 

Inicialmente é interessante explicar a estru
tura do pó de UO2 e definir os termos que serão 
usados. 

O menor constituinte da estrutura, o crista-
lito (-'^ é o cristal original formado na precipita
ção a partir do qual. é construída toda a estru
tura do pó. N o caso dos pós observados, têm for
ma lisa e arredondada. Os cristalitos, unindo-se, 
formam as partículas '•^^ que são um conjunto de 
cristalitos bem coalescidos, com pouca ou nenhu
ma porosidade interna. Por sua vez, as partí
culas podem ser interligadas por pescoços, forman
do uma rede com certo grau de sinterização, grau 
este bastante variável, formando o que se cha
mará agkmeinaclm.^ Finalmente, os aglomerados 
podem estar ligados entre si, mecanicamente, e 
por uns poucos' pescoços, formando os agregados. 

Feita a explicação da estrutura, pode-se pas
sar à observação e interpretação destes consti-
.tüintes nas micrografias eletrônicas, enfatizando 
a importância que têm na sinterabilidade do pó 
de UO2. 

Nos micrografias não podem ser observados 
os agregados originais do pó, pois os mesmos são 
quebrados durante a dispersão; este fato não tem 
importância na interpretação, já que sendo facil
mente quebráveis, não imfluenciam a compacta
ção e sinterização do UO2 ( * ) . O grau de sinte
rização bastante variável dos aglomerados pode 
ser notado nas micrografias: quando fracamente 
sinterizados, foram quebrados na dispersão; quan
do não quebrados, grandes variações foram no
tadas, chegando ao ponto em que a sinterização 
é tal que o aglomerado tende a se transformar 
em uma partícula. 

(•") Devido a este lato, costuma-se fazer agregados artifi
ciais dos pós de UO2 para aumentar o seu índice de 
escoamento ("tlow-rate"), quando se usam prensas auto
máticas alimentadas pneumaticamente. Podem-se notar 
agregados nas micrografias, mas estes foram obtidos no 
processo de dispersão e não representam os agregados 
dos pós de UO:. 
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Fig. 1 (ao alto, à esquerda) — Micrografia eletrônica de pó de U O j - N - n 
(17.500 X ) . Calcinação: 3 h à 500oc. Redução: 1 h à 7500C. 

Fig. 2 (ao alto, à direita) — Micrografia eletrônica de pó de U O 2 - N - I 2 
(17.500 X ) . Calcinação: 3 h à 5OO0C. Redução: 3 h à 750^0. 

Fig. 3 (em baixo, à esquerda) — Micrografia eletrônica de pó de U O 2 - N - 1 3 
(17.500 X ) . Calcinação: 3 h à 500oC. Redução: 1 h à 900^0. 

Fig. 4 — (em baixo, à direita) — Micrografia eletrônica de pó de U O 2 - N - 1 4 
(17.500 X ) . Calcinação: 3 h ã 500oC. Redução: 3 h à gOO^C. 
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Um bom pó de UO2 para sinterização deve 
ter aglomerados facilmente quebráveis e consti
tuídos por partículas (menores que 1 micron) e 
homogeneamente coalescidas; caso contrário, tor
na-se necessária uma moagem intensa para dimi
nuir a granulometria do pó. Assim, os aglomera
dos devem ser estudados em relação à sua facili
dade de quebrar, à sua homogeneidade e ao seu 
tamanho. 

As partículas são as unidades mais impor
tantes para a interpretação das micrografias, pois 
não são quebráveis, a menos das muito irregula
res, pelos processos normais de moagem. Devem 
ser pequenas, menores que 1 micron e rugosas, 
sugerindo alta superfície especifica. Outro fator 
que deve ser levado em conta é a sua forma: par
tículas esféricas são as melhores para a compac
tação e sinterização, enquanto as com formatos 
de placas ou agulhas são as piores. Como a su
perfície do cristalito é lisa, o seu raio de curva
tura é o menor que se pode observar em um pó 
de UO2 e indica a rugosidade máxima atingível 
nos processamentos usuais. O diâmetro do cris
talito pode ser, então, considerado o "diâmetro 
mínimo de rugosidade" de um pó de UO2. 

( Resumindo, deve-se ter um pó formado por 
aglomerados fáceis de serem quebrados em par
tículas pequenas e rugosas, com forma arredon
dada; além disso, não deve ser muito alta a sua 
superfície específica, para que o pó não seja piro
fórico. A microscopia eletrônica permite que to
dos esses fatores sejam avaliados e, portanto, é 
um método de ensaio muito útil na caracterização 
de pós de UO2. 

5. RESULTADOS E DISCUSSÃO 

As micrografias eletrônicas revelaram uma 
sensível diferença entre pós de UO2-N e UO2-S, 
quanto ao tamanho dos cristalitos originais, á 
morfologia das partículas e a forma dos aglome
rados. Os cristalitos de pós de UO2-N possuem di
mensões de 0,05 a 0,10 micron, encontrando-se 
isolados, coalescidos em pequenas partículas (da 
oijdem de 0,2 micron) ou em aglomerados peque
nos (da ordem de micron); em pós de UO2-S, as 
dimensões dos cristalitos estão abaixo de 0,05 mí-
cî on formando sempre aglomerados grandes, de 
vários microns, com formas diversas, sendo bas-
taÜnte raras partículas isoladas. 

I As figuras 6 e 7 correspondem a UO2-S e 
UO2-N processados igualmente (S-42 e N-42) . Na 
primeira, notam-se cristalitos, pequenas partículas 
e pequenos aglomerados, sendo a sinterização bai
xa e homogênea. A figura 6 mostra um aglome
rado arredondado, com diâmetro de cerca de 11 
microns, onde os cristalitos, não coalescidos com
pletamente, dão um aspecto rugoso ao aglomera

do; áreas de até 1 micron, completamente sinte-
rizadas dentro do aglomerado, evidenciam a hete
rogeneidade da sinterização. 

Provavelmente a .precipitação do DUA, a par
tir do Sulfato, favoreceu condições à coalescência 
dos cristalitos de UO2-S, pois se encontram sem
pre fortemente unidos, mesmo quando a calci
nação e redução não tenham possibilitado grande 
sinterização. Na moagem ou na compressão, 
quando os aglomerados devem se quebrar em 
partículas pequenas, os de UO2-S deverão ofere
cer maior resistência que os de UO2-N. Estas con
siderações levam à conclusão que o UO2-N deve 
possuir maior sinterabilidade que o UO2-S, fato 
este comprovado experimentalmente na DMN. 

Tanto para UO2-N como para o UO2-S, os 
aumentos da temperatura e tempo no processo de 
redução, para condições de calcinação constantes, 
conduziram a maior sinterização, o mesmo se 
dando para condições de redução constantes. Si
tuações de maior sinterização se verificaram para 
temperaturas e tempos de calcinação e redução 
elevados (fig. 12). Portanto, em relação à sin
terização, as variáveis dos processos agiram igual
mente sobre ambos os pós, apesar de suas carac
terísticas morfológicas distintas, que permanece
ram inalteradas. 

Entretanto, variações discretas foram nota
das na morfologia das amostras, sendo fator pre
ponderante em relação ao tempo, em ambos os 
processos. A série de micrografias eletrônicas 1, 
2, 3 e 4, de UO2-N obtido com temperaturas e 
tempo de calcinação baixos e constantes, ilustram 
este fato; a alteração do tempo de 1 para 3 horas 
de redução à 750''C (figs. 1 e 2) não produziu va
riação sensível nas características da amostra, o 
mesmo se dando a 900°C (figs. 3 e 4 ) . 

Nas figuras 1 e 2 observam-se grande número 
de partículas pequenas, isoladas, e aglomerados 
arredondados com diâmetros da ordem de micron, 
alguns razoavelmente sinterizados. Nas figuras 3 
e 4, a sinterização é mais homogênea: os aglo
merados de forma irregular tendem à formação 
de rede, e o aumento no tempo de redução (fig. 
4) favoreceu um maior contacto entre os mes
mos. A influência mais decisiva da temperatura 
pode ser notada pela comparação das figuras 2 
e 4. 

A série de figuras 9, 10, 11 e 12 mostra pós 
de UO2-S obtidos numa situação extrema em re
lação à série anterior, ou seja, à temperatura e 
tempo de calcinação elevados (e constantes) ; é 
evidente a maior influência da temperatura de 
redução em relação ao tempo; nas figuras 9 e 
10, os aglomerados são rugosos enquanto que nas 
figuras 11 e 12 já apresentam sinterizações ele
vadas, que é maior para o maior tempo de redu
ção (fig. 12). Aumentos menores ao microscópio 
eletrônico mostraram que, para toda a série, os 
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Fig. 5 (ao alto, ã esquerda) -
(17.500 X ) . Calcinação: 

Fig. 6 (ao alto, ã direita) — 
(7.500 X ) (encaixe: 17.500 X ) . 

Fig. 7 (em baixo, à esquerda) 
(17.500 X ) . Calcinação: 

Fig. 8 (em baixo, à direita) -
(17.500 X ) . Calcinação: 

- Microgral la eletrônica de pó de U O 2 - N - 4 1 
5 h ã 750"C. Redução: 1 h à 750oC. 

- Micrografia eletrônica de pó de UO2-S-42 
Calcinação: 5 h à 75CPC. Redução: 3 h 

ã 75O0C. 

- Micrografia eletrônica de pó de UO2-N-42 
5 h à 750°C. Redução: 3 h à 750oC. 

- Micrografia eletrônica de pó de UO2-N-24 
5 h à 500OC. Redução: 3 h à 900oC. 
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Fig. 9 (ao alto, à esquerda) — Micrografia eletrônica de pó de UOz-S-Sl 
(7.500 X ) (encaixe: 25.000 x ) . Calcinação: 3 h à 75000. Redução: 1 íi 

à 7500C. 

Fig. 10 (ao alto, à direita) — Micrografia eletrônica de pó de UO2-S-32 
(7.500 X ) (encaixe: 25.000 x ) . Calcinação: 3 h ã 750oC. Redução: 3 h 

à 7500C. 

Fig. 11 (em baixo, à esquerda) — Micrografia eletrônica de pó de UO2-S-33 
a . S O O x ) (encaixe: 25.000 x ) . Calcinação: 3 h à 750oC. Redução: 1 h 

à 9OO0C. 

Fig. 12 (em baixo, à direita) — Micrografia eletrônica de pó de U02-S-34 
(7.500 X ) (encai.xe: 25.000 x ) . Calcinação; 3 h ã 750»C. Redução: 3 h 

à 90O0C. 

10 

12 
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aglomerados possuem dimensões de 2 a 10 mi
crons, em geral bastante irregulares; as partículas, 
de forma irregular, chegam a atingir alguns mi
crons. 

As amostras de UO2-N calcinadas 5 h a 750°C 
(N-41, N-42, N-43, N-44) e as reduzidas 3 h a 
900°C (N-14, N-24, N-34 e N-44) mostraram no
tável correspondência entre a calcinação e a re
dução, de tal forma que pós com os índices per
mutados apresentam características morfológicas 
bastante semelhantes. As figuras 4 e 5, 7 e 8 
ilustram este fato. Trabalhos posteriores deverão 
verificar a validade desta corespondência para 
outras condições de calcinação e redução. 

Tendo em vista os fatores que favorecem a 
alta sinterabilidade do pó, ou seja, diâmetro mé
dio das partículas baixo e elevados valores para 
a superfície específica, poder-se-iam agrupar as dis
cussões segundo a intensidade de tratamento so
frido pela amostra: 

1° — Partículas obtidas com intensidade de tratamento 
baixa possuem diâmetros médios dos mais redu
zidos, muitos no nível de cristalitos, com superfí
cie específica das mais elevadas (partículas ou 
aglomerados rugosos); estes fatores desejáveis agi
ram, entretanto, desfavoravelmente neste caso, pois 
tornaram o material pirofórico, o que foi verifi
cado experimentalmente para os dois tipos de pós. 

2.° — Intensidade de tratamento alta conduz a partí
culas com diâmetros médios grandes e superfícies 
específicas baixas (partículas extremamente lisas), 
ou seja, com características desfavoráveis à sinte
rabilidade. Partículas de UO2-S apresentam outro 
inconveniente: encontram-se em estágio avançado 
de coalescência, constituindo aglomerados com as
pecto de serem fortemente resistentes à quebra. 

3.° — Amostras submetidas à intensidade de tratamento 
médio são constituídas por partículas de diâmetros 
médios pequenos, com certa rugosidade, não sendo, 
entretanto, pirofóricas. Nesta faixa encontram-se 
as amostras cujas características exigidas para a 
alta sinterabilidade são mais verificadas. As amos
tras de UOz-S parecem menos adequadas que as 
de UO2-N, pois são constituídas por aglomerados 
irregulares, com áreas parcialmente coalescidas, o 
que implicaria em resistência à quebra; se estes 
aglomerados não forem quebrados, funcionarão 
como partículas irregulares de diâmetros médios 
dá ordem de microns, desfavorecendo a sua sinte
rabilidade. O fato pode ser contornado com uma 
moagem intensa, a fim de reduzir as suas dimen
sões. 

Em geral, as partículas de UO2-N também 
constituem aglomerados; entretanto, a coalescên
cia entre elas é pequena; os aglomerados que
bram-se, portanto, com facilidade, não prejudi
cando a sinterabilidade do material. 

Dentre estas amostras, as N-14 e N-41 apre
sentam a maior homogeneidade de sinterização 
conforme pode ser observado nas figuras 11 e 
12:' o agregado contém aglomerados e partículas, 
sendo fácil notar que o grau de coalescência é 
bastante uniforme em toda a massa. 

O tratamento é tanto mais intenso quanto' 
maiores forem as temperaturas e tempos empre
gados na calcinação e redução. 

6. MICROSCOPIA E L E T R Ô N I C A DE T Ó R I A 

Aproveitando a técnica desenvolvida para 
o UO2, realizou-se um estudo por microscopia ele
trônica de Th02, pois ambos os pós têm semelhan
ças no que se refere a tamanho de partículas. O 
ThOs foi obtido por calcinação do oxalato de tório 
de pureza nuclear produzido pela. DEQ do l E A . 

As calcinações dos pós observados foram fei
tas em forno de mufla, nas seguintes condições: 
600°C, 800°C e 980°C; estas temperaturas cobrem 
o campo utilizado normalmente para a calcinação 
do oxalato de tório. Não se deu maior ênfase aos 
tempos de calcinação, porque pouca influência têm 
sobre a densidade de Th02 sinterizado. 

Quanto à técnica da preparação, somente fo
ram encontradas diferenças na maior facilidade 
de dispersão e na grande dificuldade de dissolução. 
Na dissolução, usando-se HF, não se conseguiu 
nenhum resultado, mesmo após 24 horas: conse
guiu-se dissolver razoavelmente o ThOs, deixan
do-se a réplica 24 horas em HNO3 concentrado e 
com algumas gotas de H F como catalizador; no
tou-se, além disso, que quanto maior a tempera
tura dê calcinação, maior a dificuldade da disso
lução. 

Pode-se notar, a partir das micrografias ele
trônicas obtidas (figs. 13, 14 e 15), que o Th02 é 
constituído por placas quadrangulares, pouco es
pessas, de dimensões da ordem de micron, for
mando aglomerados heterogeneamente coalesci
dos; é também nítido o aumento deste coalesci-
mento com a temperatura, pois, para o- pó calci
nado a 980°C, quase não são observadas as placas; 
a aparente diminuição das dimensões é devida ao 
aumentO" da altura dos cristais, que vão se arre
dondando quando coalescem. 

Têm-se, então, alguns fatos que devem ser 
levados em conta; por um lado, a superfície espe
cífica deve diminuir com o aumento da tempera
tura de calcinação, o que diminui a sinterabilida
de; por outro lado, calcinações a baixas tempera
turas conduzem a partículas com forma prejudi
cial à compactação (placas); verifica-se, também, 
que o tamanho das partículas parece diminuir com 
o aumento da temperatura, incrementando a sin
terabilidade do pó. Estas considerações levam a 
um compromisso e a conclusãO' sobre qual é o 
fator preponderante somente pode ser dada se fo
rem feitas sinterizações, em iguais condições, de 
pastilhas destes pós. 

Estas sinterizações foram feitas, e os resul
tados de densidades atingidas pelas pastilhas es
tão na tabela V. 
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Fig. 13 ( à esquerda) — Micrografia eletrônica de pó de ThOj (10.000 x ) . Calcinação à eOOoC. 

Fig. 14 (ao centro) — Micrografia eletrônica de pó de ThOs (10.000 x ) . Calcinação à SOOoC. 

Fig. 15 (ã direita) — Micrografia eletrônica de pó de Th02 (10.000 x ) . Calcinação à 9S0oC. 

T A B E L A V — Resultados de sinterização de pastilhas 
de tória. 

Temperatura 

calcinação 

Densidades das pastilhas sinterizadas 

ao ar, 4 horas a 1.400oc (g/cm=) 

600OC 8,28 

8000C 8,77 

980OC 9,02 

Nota-se, assim, que a forma e o tamanho das 
partículas são os fatores preponderantes no caso. 
Resultados com tendências semelhantes foram ob
tidos por Kinoshita e outros 

Com base nos resultados experimentais, po
de-se esperar um aumento da sinterabilidade de 
pós calcinados a 980"C, se estes forem submetidos 
a uma moagem intensa a fim de diminuir o ta
manho das partículas e aumentar a superfície 
específica. 

preparação e observação dos pós quanto as de 
interpretação dos resultados ficaram estabeleci
das. 

2. O UOo-N, através do ensaio, mostrou pos
suir melhores características de alta sinterabili
dade que o UO2-S, fato este comprovado por sin
terizações dos dois tipos de pós na DMN. 

3. Pós de UO2-N obtidos com intensidades 
médias de tratamento possuem características das 
mais adequadas à alta sinterabilidade. 

4. As técnicas de preparação e de interpre
tação das micrografias eletrônicas de pós de UO2 
se mostraram aplicáveis a pós de ThOz, com pe
quenas modificações. 
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7. CONCLUSÕES 

1. O objetivo da D M N de dominar o ensaio 
de caracterização de pós de UO2 por microscopia 
eletrônica foi atingido, pois tanto as técnicas de 
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¿B-STRACT 

The studies on the properties of U'02 powders for fuel element fabr ica t ion , carried 
out in the Divisão de Metalurgia Nuclear, Ins t i tu to de Energia Atômica, "have been extended 
through electron microscopy, ¥ith__tfce cooperation of the Ceüter of Electron Microscopy, Es
cola Pol i técn ica , universi ty of São Paulo. The paper describes the adopted technique forre^p 
l i o a preparation, the observed microstructures and the resul ts of the comparison of those 
micrographies with others, obtained with powders of differenj; prec ip i ta t ion conditions. 
The obtained results with Th02 powders are also presented. 

Rtsmi 

Les études des propriétés de poudres de UOj pour l a fabricat ion des éléments com
bustibles ont été poursuivies par.microscopie électronique, avec la coopération du Centre 
de^Microseopie Electronique de 1 'Escola Po l i t écn ica , Universi té de São' Paulo. On décr i t la 
théchnique qui a été adoptée pour l a préparation des répl iques, les structures qui ont été 
observées et les résulta1;s de comçaraison avec des microstructures des poudres qui ont é té 
produites par des d i f férents procédés. On décr i t aussi les résultats obtenu.s avec, de pou
dres^ de Th02'. 

RESUMEN 

^ Continuando los trabajos en el sentido de l a caracterización de polvos de UO,, l a 
Divis ión de Metalurgia Nuclear, del Inst i tuto ' de Energia Atómica, juntamente con el centro 
de Microscopia Electrónica de l a EPUSP, aunaron esfuerzos para el dominÍG de las técnicas 
de microscopia e lectrónica como ensayo de caracter ización. Los autore.s describen l ã técnica 
u t i l i zada en la preparación de las répl icas de esos polvos, la^interpretacióh de las micro
graf ias electrónicas obtenidas y un estudio comparativo, através de este ensayo de polvos 
de UO2 procesados d i f e r e n t e í D e ñ t é . También, se describe, l a u t i l i zac ión del ensayo en polvos 
de ThÇ)2, empleándose técnica semejante a l a desarrollada para el UO2. 




