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ESTUDO SOBRE A INSTABILIDADE DIMENSIONAL DO URANIO
METALICO SUJE!TO A ALTERNANCIA TERMICA

Erba:to Francisco Gentile

CAPITULO !

INTRODUCAO

I.1 — IMPORTANCIA DO URANIO METALICO

O urdnio metdlico, apesar de ndo ser mais usadn como nicieo de elemento combustivel nuciear
de reatores de poténcia, encontra uso até hoje no campo dos reatores plutonigenos e nos arranjos
subcriticos, utilizados para pesquisa e ensino. Isso se deve ao baixo custo de produgio desses elementos
para arranjos subcriticos e A facilidade de reprocessamento dos elementos dos reatores plutonigenos para
obten¢3o de plutdnio.

O urénio natural é composto isotopicamente’ ) ge:

99,28 % U-238
071 % u-235
0,005 % U-234

Desses isotopos apenas o U-235 ¢ fissionado pelos néutrons térmicos, liberando assim grande
quantidade de energia. Entretanto. o U-238 apresenta uma importante reacdo de captura radioativa,
seguida de dois decaimentos radioativos, transformando-se em plutdnio. Esse processo de transformacéo
pode ser representado pelas seguintes reacdes nucleares'?’:

!

238 _ P w9 P 29 B o239
gU" T gpU a3NpP aqPu

O produto final dessas reagdes, o plutonio, é um elemento fissil.

O Brasil sendo carente em minério de uranio e apresentando grandes jazidas de minérios de
trio’?’, vé com grande interésse a possibilidade de utilizagdo do plutdnio em reatores reprodutores, os
guais usam um material fértil, em mistura com o elemento Frssil.

(3)

O torio & um materiai fértil, assim como o U-248. Esse material por reacdo de captura
radioativa, seguida de duas desintegragdes J sucessivas, di origem ao U-233, que é ffssil. Entretanto, para
dar inicio a produgso desse isotopo artificial fissil du uranio, 6 necessirio partir-se de uma mistura de
elemento fértil, Th-232, com um elemento fissil, que pode ser o U-235 ou o Pu-239.

O U235 encontrado no uranio natural, apresenta enormes dificuldades, tanto técnicas corno
financeiras, para poder-¢ separé-lo do isotopo ndo fissil, U-238. Portanto, o opgdo pelo Pu-239 | oderia



facilitar a utilizagdo <> tério existente no pais. Mesmo porque j& existe uma certa exoeriéncia
inter=ucional na producdo de Pu-239“’, parecendo ser bem mais conveniente do que a separacio do

'J-235 a partir do uranio natural,

Os chamados reatores do ciclo do tdrio, seriam aqueles que utilizariam como combustivel uma
mistura do elemento fértil, tério, e um elemento fissil, possivelmente plutonio. Esses reatores s3o os
reatores reprodutores, isto ¢, s3o reatores que produzem mais combustivel, U-233, do que o consomem,

Pu-239.

Em resumo, reatores a base de uranio metalico tém um interésse intrinseco para o Brasil, sendo
importante o desenvolvimento de pesquisas de cunho tecnologico no sentido de fabricagdo de tais tipos

de reatores.

1.2 - OBJETIVO DO PRESENTE ESTUDO

A Divisdo de Metalhirgia Nuclear do Instituto de Energia Atdmica, no sentido de estar presente
ao dese:wolvimento ua tecnologia nuclear nacional, cumpre um extenso programa de pesquisa sobre a
obtencio, retino e propriedades do urdnio metélioo(s'SJ'a’,

A presecte Cissertagdo relaciona-se com um dos topicos desse programa, principaimente com o
referente J» propriedauies f'sicas do urdnio metdlico.

O urdnio metalico apresenta um fendmeno interessante, decorrente da anisotropia de sua
estrutura cristaling, 0 4. > obriga a tomar-se uma série de providéncias antes de usd-lo como nicleo de
um elemento comicxstive) nuclear. Esse fendmeno consiste num problema de instabilidade dimensional.
Praticamente, é este 1.ty que determina a vida Otil do elemento combustivel fabricado com urinio

metdlico, o que irfiie dietamente no custo do mesmo'?!,

A instabi!ina.te dimensional do urdnio metdlico pode ser causada por dois fatores independentes,
porem, simuitineos.

— cict..em térinica, oriunda de flutuagdes de fluxo de néutrons, interrupgdes ou posta em

Mo oc reator, etc.

— daro de raciagin, originado exclusivamente da interacdo entre o fluxo de néutrons e o
r- teriai, o urdnio metilico.

Ac ¢ ferenras untre csses dois fatores foi muito bem apresentada por HOLDEN“O), que as
1AZ 10U 105 seguintes topizos:

— a aitlagem térmica atua apenas em material policristalino, enguanto que a radiagdo opera

M one.ristais;
-- u ¢ 2lagem térmica ndo fragiliza o uranio;

- @ porosiiadz quz aparece no uranio tem origem mecdnica ra ciclagem térmica e no caso
de radiagdo # devida aa coalescimento de bolhas de gas de fissdn.

— a ivstabilidade aumenta com a temperatura na ciclagem térmica e praticamente inexiste
psra temperaturas abaixo de 350°C No caso de dano de radiagdo, o efeito deixa de
existir para vemperaturas acima de 450°C, tendo-se o maximo entre 100 e 200°C.

Em suma, a ciclagem térmica € um fenémeno microscdpico cooperativo, envolvendo um
ajisic mecdpico, .ensivel a temperatura, entre as superficies de dois cristais. A inst ' ilidade Jevido



a irradiagdo & um fendomeno submicroscopico envolvendo deformagbes 'nstantaneas em regiGes
proximas as fissdes.

O presente estudo tem por objetivo, tentar avaliar 0 problema geral da instabidade dimensional
do urénio metélico, quando submetido a alterndncia térmica E ainda, tentar fazer um levantamen o
sobre o interrelacionamento das varidavers gque atuam nesse fendmeno

A parte pritica da dissertagi. pretendeu, apenas, apresentar uma tormada de conhec'mento dos
problemas relativos 20 levantamento de dados, necessarios para futuras experiéncias, relativas a
fabricagdo de elementos combustiveis.

CAPITULO 1)
REVISAOQ SOBRE A INSTABILIDADE DIMENSIONAL DO URAN!O METALICO

111 — ESTRUTURAS CRISTALOGRAFICAS DO URANIO

O urdnio apresenta trés formas alotrOpicas distintas, estaveis em determinados 'ntervalos de
temperatura.

As formas s30 notadas pelas letras gregasa, § e 7.

A forma alotrOpica @ tem estrutura ortorrdmbica, apresentando os seguintes parametros de
reticulado, & temperatura ambiente: a, = 2,652 A, b, =5.865 A e c, =4,945 A. valores estes encontrados
por JACOB e WARREN!T" por difragdo de raios-X, utilizando urdnio em pé O exame das distancias
interatdmicas no reticulado, efetuado por JACOB e WARREN''2), mostrou a existéncra de do's grupos
de medidas: um com distancia da ordem de 2,8 A (2,762 A a 2,852 A) e outio com distanc:a de cérca
de 3,3 A (3,261 a 3,322} Como as for¢as interatdmicas aumentam rapidamente com a diminuicdo da
distancia, JACOB e WAR REN(”', desenvolveram um modelo de camadas pars o presente reticulado

O modelo apresentado é composto por planos carrugados paralelos 20 plano (010, onde a forga
entre 03 dtomos € ~ais intensa, do que a forga en're dtomos de planos corrugxios distintos Foi
encontrado o dngulo de 127° entre os atomos ~o plano corrugado (Figura 1) Na Figura 2 pode se
observer a disposi¢do dos dtomos vizinhos mais proximos. O arranjo mostrado sugere cue ha vest:gios de
ligacdo covalente entre os Atomos, devido a natureza anizotrépica do mesmo e a existéncia de guatro
a4tomos vizinhos. Esses quatro atomos se !igam, nos plaros corrugados, como uma estrutura bipiramidal
de base triangular, semelhante a compostos covalentes'3) (Figura 3).

O efeito desse vestigio de ligagcdo covalente entre os dtomos de urdnio é refletido na sua
relativamente baixa condutividade térmica.

Apesar dessa estrutura de reticulado propcita, a forma alotropica do urdnio a ¢ considerada
como sendo ortorrdmbica, como ja foi dito, porém com os atomos ndo coincidentes com os vértices do
reticulado””. A Figura4 exeinplifica bem a situagdo, observa-se que houve um deslocamento dos
planos basais nas direcbes < 010 >

A. N. HOLDEN''® calculou o “didgmetro” dos intersticios para a condicdo de quatro d4tomos
vizinhos e encontrou para o maior cérca de 50% do valor do didmetro de dtomo de urdnio e para
0 menor, quase 40% do didmetro do atomo de urdnio. A importincia desse fato estd na facilidade
em que virios produtos da reagdo de fissdo ocupem essas posigdes.



A fase a apresenta um interessante compoartcmento quando submetida a um aumento de
temperatura. Talvez devido a sua anisotropia iatrinseca, enquanto os parametrosit e € sofrem uma
expansdo linear, 0 parametro b apresenta uma retracdo Na Figura 5“6', pode-se observar a variacdo dos
coeficientes de expansio térmica com a temperatura nas trés dire¢cdes cristalograficas: < 010>
correspondente ao b.

A forma alotropica 3 ndo tinha sido estudada em detalhe até aproximadamente © ano de 1950.
Isto, talvez, devido as grandes dificuldades existentes em se trabalhar com o uranio a temperaturas da
ordem de 700°C, pois a grande quantidade de oxido formado na superficie do mesmo mascarava os
resultados.

Entretanto, Tucker?'? conseguiu obter um monocristal de uranio §, utilizando uma adigdo
de Cr (1,4 %/0). Apos diersos estudos TUCKER apresentou a célula unitdria de urdnio-f como tendo
30 dtomos de uranio, descrevendo-a como uma estrutura de camadas, em que as ndo perfeitamente
planas ocorrem a 1/4 e 3/4 da altura total da célula unitaria, enquanto que as camadas planas ficam nas
bases da célula e a meia altura da mesma Chamando a camada A a esse arranjo de 4tomos, e de B e C as
outras camadas ndo perfeitamente planas, a ordem de empilhamento dessas camudas seria a
seguinte: ABACABACA....

Os atomus das camadas do tipo B e C coincidem, fazendo-se apenas uma rotacao sequida de
uma translacdo.

As distancias entre duas camadas de atomos do tipo A é de 2,79 A, assim como entre B e
c'8 Figura 6 rost-a o aspecto de tal estrutura

A forma alotrdpica§ do uranio apresenta maior simetria do que a forma a“g’, 0 que vem

corroborar com a idéia sobre a estrutura da fase 3.

A fase ¥ do u-anio tem a estrutura menos complexa que as duas outras, pois é cGbica de corpo
centrado, com parametro 3 =3,474 A 4 temperatura ambiente e a_ = 3,487 A para B00°C, resultados
esses obtidos por WILSON e RUNDLE'?%!. Entretanto, HOLDEN(Z1: cita o pesquisador THEWLIS,
como tendo encontrado um valor do pardmetroa_ a BOO°C, muito mais razodvel que o de WILSON e
RUNDLE, ou seja a = 3,638 A, além de ser um trabalho bem mais recente, efetuado em 1951,

A fasey, por apresentar uma estrutura mais comum ans metais, ten) um comportamento
plastico superior ao da fase a

Guanto aos intervalos de temperaturas em que as estruturas do urdnio apresentam maior
estabilidade, pode-se dizer que ainda ndo se chegou a um unico valor e que estudos estdo sendo feitos
para apurar-se valores mais exatos e reprodutiveis no tempo e NO espaco.

Conforme o0 método empregado para a obtencdo desses valores limites. tem-se resultados
diferentes. Por exemplo, tome-se os aceitos internacionalmente de BAUMRUCKER e CHISWIK(”’, os
quais empregando uma velocidarie de resfriamento da ordem de 1 a 2°C/min chegaram aos seguintes
resultados:

~ fase y, estavel desde ponto de fusdo até 766,5°C

— fase J, estavel entre 766,5°C a 656,7°C

— fase « estdvel abaixo de 666,7°C

Porém, utitizando o aguecimento para medir as temperaturas de transicdo entre as fases foram
81cnntrados Os seguintes valores:

—~ temperatura de transigdo o ~ § : 665,6°C



— temperatura de tramsico §—+ v : 771,1°C

Q mesmo foi feito para determinacio do ponto de fuslo do urinio, sendo encontrados os valores de
1129,8°C durante o aquecimento e 1120,6°C no restriamento'23!. Entretanto, o de 1131.4°C, no
aquecimento ¢ 1133,1°C no resfriamento, foram encontrados por outro pesquindor"" utilizando ume
série de lingotes de urdnio de alta pureza.

Os resuitados mais corretos provaveiments s§o os obtidos durante o aquecimento, pois, ¢ facil,
nas velocidades ususis de resfrismento, obter-se o super resfriamento da amostra retardando sssim 8
transformaciio de fase. Ressalta-se, ainds, que o urdnio utilizado por BAUMRUCKER e CHISWIK
apresents um teor de impurezas da ordem de 50 a 100 ppm, enquento que o de BLUMENTHAL
apresentava impurezas da ordem de 25 a 50 ppm.

Em conclusio, pode-se dizer que spenss a fase v apresenta uma certs isotropia de propriedades
e que as fasesa e f§, devido as suss estruturas cristalinas pouco simétricas, niio apresentam propriedades
fisicas dependentes das direcdes cristalinas consideradas.

A propria instabilidade dimensional do urinio parece ser uma decorrincia direta dessa assimetria
do reticulado cristalino.

11.2 - INSTABILIDADE DIMENSIONAL DO URANIO

O urédnio metdlico pode sofrer deformaces, quando submetido 2 repetidos ciclos de
aquecimento e resfriamento, dentro do intervalo de temperaturas de estabilidade da sua fase alotrépica a.

As deformagGes, acima mencionadas, podem ocorrer de diversas formas, tais como: exagerado
alongamento e enrugamento superficial.

A grandeza dessss deformacBes ird depender de varifveis, tanto de fabricagdo desse uridnio,
como também dos ciclos 808 queis 0 mesmo é submetido. Nesse caso, estd implicito a2 dependéncia
direta com o nGmero de ciclos realizados.

Dentre as varifveis de fabricagio pode-se ressaltar: tamanho de grio, textura de orientaco
preferencial e adig3o de elemento de liga. Quanto ds varidveis do ciclo tem-se: temperatura, intervalo de
temperatura, tempo a temperatura ¢ velocidade de varia¢do de tompcrntura‘“’.

Se, por exemplo, uma amostra de urdnio for deformada, a baixa temperatura, por um processo
mecénico qualquer, o suficiente para ter uma textura de orientagiio predominante <010 >, ter-se-d como
resuitado uma marcante tendéncia ao crescimento répido na direclo de deformaciio. No caso de
deformacGes a temperaturas elevadas, a textura predominante serd < 110>, observendo-se al uma queda
ecentwada no ritmo de crncimonto‘“’. Entretanto, noti-se que para uma amostra tretada no intervalo
de temperaturas de estabilidade da fase 3, ter-se-4 um 1 {tmo de crescimento minimo.

Pare se poder quantificar essas velocidades de crescimento sob alterndncia térmica foi
apresentada uma expressio 2”, fungio do nmero de ciclos:

T dL 1
G =——— = —
* LdN N L
onde:
N = nGmero de ciclos de alterndncia tirmica

Lo = comprimento original da amostras,



Ly = comprimento da amostra apos N ciclos.

Em grifico cartesiano onde coloca-se em ordenadasN e InlL /L ), G, € coeficiente angular
Ja reta resultante.

1.2.1 — Teorias Sobre a Instabilidade Dimensional

Para ser explicado esse fendmeno foram apresentadas diversas teorias, que subsistem 2’

(28) Expor-se-30 algumas delas, dando énfase as mais importantes. Podem ser citadas as seguintes

hoje
teorias:

— teoria de FISHER — Baseada numa anisotropia de difusdo de tacunas. Alta concentracdo de
lacunas produzidas termicamente 3 elevadas temperaturas, as quais podem difundir-se mais rapidamente
numa diregdo cristalografica do c:icem outra, que esteja em temperaturas mais baixas. Assim, uma
continua ciclagem térmica ocasionara uma variacdo nas dimensdes da amostra de urdnio.

— teoria de SEIGLE e OPINSKY — £ um modelo semelhante ao anterior, baseado numa
anisotropia de difusdo de lacunas, existe preferéncia de difusdo na diregdo < 100>, porém a teoria estd
mais voltada para crescimento sob radiacdo do que sob alternancia térmica.

— teoria de BETTMAN, BROWN e FRANKEL — Eles sugeriram que um relativo movimento ao
longo do contorno de grdo ndo é essencial ao crescimento sob ciclagem térmica, embora seja necessdria a
presenca de dois grdos orientados diferenciaimente. O grdo mais fraco ocasiona a fluéncia ("creep”) no
mais resistente do par a temperaturas elevadas, enquanto que o grao mais fraco deforma-se plasticamente
no resfriamento.

— teoria de FRANKEL e BROWN — Sugerem que os grdos de orientagdo 100} sdo ddteis
quando tracionados e ndo diteis quando comprimidos. Sdo alongados no aquecimento e comprimidos
mas ndo completamente no resfriamento Esse mecanismo pode apresentar um crescimento sob ciclagem
térmica, se as hipOteses estiverem corretas. Por esse mecanismo ocorrem grandes variagdes na orientacdo
dos grdos. Se, ao contrario, tivermos peqguenas variaches de orientagdo e o crescimento continuar
indefinidamente, essa teoria torna-se inadequada.

— teoria de BURKE e TURKALO'??' — Essa teoria é também chamada a da “catraca térmica”
{"‘thermal ratchet”) O mecanismo proposto, apresenta dois tipos competitivos de deformagdes:

— escorregamento no reticulado 2 baixas temperaturas
— escoamento viscoso de contorno de grao a elevadas temperaturas.

Esses dois tipos de deformagdes operam sobre uin par de cristais anisotrépicos unidos no
contorno de grdo e as tensGes responsiveis pela distorcdo tém sua origem na diferenca entre os
coeficientes de expansio dos dois grdos em relagdo a direcdo paralela a do contorno de grdo. Esta
diferenca de expansdo durante o aquecimento e resfriamento produzird uma tensdo de tracdo num grio e
de compressio ro outro Essas tensGes serdo decompostas em diferentes tensdes de cizathamento nos
planos de escorregamento e nas direcdes de escorregamento dos dois graos que formam o par de cristais,
O grdo no qual fica aplicada a componente maior da tensdo de cizalhamento serd denominado de grdo
mais fraco.

BURKE e TURKALO chamaram de Tc a temperatura em que parece haver a fu Jo do contorno
de grdo. Acima deita temperatura, a tensio desenvolvida, pela diferenca de expansio entre os
cois grdos, é relaxada por um escoamento viscaso tdo rdpido como ela se desenvolve. Abaixo
desta ‘emperatura, a diferenca de expansdo entre os grios é acomodada por um escoamento
piaiico no grdo mais fraco entre os dois.



Considere-se agora um par de grios, onde o mais fraco apresenta o maior coeficiente de
exparsio 8 uma temperatura logo acima de T _. No resiriamento uma tensiio de tragdo & desenvolvida no
grdo mais fraco e apds o resfrismento de um intervalo AT de temperatura, a tensdc torna-se tdo alta que
inicia-se um escoamento plistico no gréo mais fraco, de maneira a manter-se constante a tensio de
tracdo. Se o resfriamento continusr até uma temperstura (T_-- 2AT) e logo apbs houver o
reaquecimento, a tensio de tracdo no grio mais fraco gradualmente atingird zero a (T - AT) No
aquecimento posterior até T‘, s30 desenvolvidas tersGes de compress3o que sdo velaxadas a T por
escoamento de contorno de grio. Agora o grdo mais fraco estd mais longo que o outro. A tensdo e a
temperaturs estdo justamente nos valores originais, portanto, a iepeticdo desse ciclo causard um
alongamento copstante do grdo mais fraco.

Como conciusdo, pode-se dizer que o grdo mais fraco serd sempre distorcido; serd encompridado
se o coeficiente de expansdo for maior e serd encurtado se o coeficiente de expansdo for menor que o
grdo mais forte.

No csswo do uranio policristalino, pode-se admitir como um agregado de partes de cristais. A
deformacso total seré resultado de soma algébrica das deformagdes de cada par de cristais.

Essa teoria, proposta por BURKE e TURKALO, parece ser bastante Idgica e é a2 que tem
respondido methor 3s questSes levantadas no fendmeno de instabilidade dimensional do urdnio sob
alternincia térmica. Embora, até hoje, ndo exista uma definigdo quanto a teoria que fosse a methor. Por
isso, coexistemn todas essas teorias apresentadas, apesar de que a Glitima citada conta com uma corrente
maior de pesquisadores que 2 apoiam,

11.2.2 — Estudo Sobre o Ciclo da Alterndncia Térmica

A magnitude da instabilidade dimensional do urdnio quando submetido a alternancias de
temperaturas dependerd, como jé foi citado, das proprias varidveis ligadas ao ciclo de alternancia térmica.

MAYFlELD”D’ apresentou uma andlise bastante Minuciosa a respeito das varidveis de ciclagem.
Ressaltou como importantes: velocidades de aquecimento e resfriamento, temperatura mdxima e minima
do ciclo, intervalo de temperaturas e tempo a temper aturas.

Quanto as velocidades de aquecimento e resfriamento ele encontrou o seguinte:

~ méximo crescimento foi obtid» usando répido resfriamento e aquecimento lento;

— o minimo crescimento resultou gquando foi usado nm resfriymento lento e um répido
aguecimento;

— o crescimento apresentou-se moderado para O caso em que anto o aquecimento OO O
resfriamento tiveram uma mesma velocidade.

No que se refere 2 temperatura méxima do ciclo observou aquele pesquisador que o aumento
desta temperatura acarretava no aumento da velocidade de crescimento das amostras de urdnio.
Observou, ainda, que fixando-se a temperatura méxima e aumentando-se a temperatura minima do ciclo,
havia um decréscimo da velocidade de crescimento, isto &, diminuindo-se o intervalo de temperatura do
ciclo térmico, diminuia-se o coeficierite de crescimento G‘, MAYFIELD encontrou um relacionamento
praticamente linear entre o intervalo de temperatura do ciclo e o coeficiente G,, sendo essas duas
variéveis diretamente proporcionais, para cada temperatura méxima de ciclo.

Uma outra varidvel importante, tratada por esse pesquisador, é 0 tempo & temperatura méxima.
Experiéncias efetuadas por ele, mostraram que guanto maior for a temperatura maxima do ciclo, menor
deve ser O tempo necessdrio para se obter uma constincia no coeficiente de crescimento do urdnio
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metalico. Quiro fato, interessante, encontrado € gue n3o seria apenas uma Unica relacAo matematica que
existiria entre o coeficiente de crescimento G e a temperatura méxima do ciclo. Colocando-se em
grafico o log G, em funcdo de 1/T, onde T é a temperatura maxima do ciclo tomada em “K, observa-se
um ponto de inflexdo, que corresponde a 425°C (Figura 7)

BURKE'3*'e outros calcularam as energias de ativagdo para cada uma das partes da curva
encontrada e obtiveram, 16 kcal/dtomo grama para o intervalo de temperaturas abaixo de 425°C e
7 kcal/dtomo-grama, para o intervalo de temperaturas superior.

€ interessante notar que se o fendmeno de crescimento sob alterndncia térmica for resuitante
em parte de escoamento de contorno de grdo, entio, ¢ um fendmeno que depende de tempo e
temperatura primordiamente. E essa dependéncia pode ser constatada, principalmente, nos resu'tados
obtidos das experiéncias de MAYFIELD sobre a influéncia do tempc a temperaturas maximas de ciclo
no coeficiente de crescimento do wanio. Essas experiéncias mostraram que somente apos 10 a 15
minutos a essas temperaturas € que se obtinha uma constincia de G‘.

A inflexdo da curva apres-ntada na Figura7 estd em concordancia com estudos feitos por
MUEHLEMKAMP("‘Z‘ e outros a respeito de atrito imerno entre grios e com estudos de recristalizagcao
efetuados por HAYES(33’. Tudo leva a crer que abaixo de 425°C o escoamen*z do controle de g:3o ¢
restringido, resultando menor crescimento. Mesm< longos tempos a temperaturas menores gque 425°C
resultam numa pequena vartacao das propriedades de instabilidade. Entretanto, a menor energia de
ativagdo necesséria para O processo no ramo inferior da curva (Figura 7), mostra que o fendomeno
prec.>minante ter carater mecanico e ndo de difusdo.

Quanto as vaiiaveis de fabricacdo das pecas de u:dnio, sera feita uma andiise mais detida
levando-se em conta a importancia das mesmas, durante a producdo dessas pecas, no bom desempenho
futuro desse uramo.

11.2.3 - Efeito do Tamanho de Grao

Diversos trabathos, apresentados internacionaimente. fazem uma anilise a respe'to do tamanho
de grdo do uranio, processado de diversas maneiras, sobre o efeito de ciclagem térmica Deve se ressaltar,
entretanto, que esta variave! esta sempre ligada a outras. como por exemplo: orientagao preferencial da
estrutura e o grau desta ortentacao

CHISWIK"“’ apresentoy uma série de exper«éncias em que ele estudava, para uma dada
orientagdo preferencial e um dado grau de deformacdo mecanica, a influéncia do tamanho de grdo sobre
a instabitidade dimensional do uranio quando submetido a um ciclo de alternancias de aquecimentos e
resfriamentos. Concluiu yue o crescimento da barra de uranio é fungdo direta da orientagda da estrutura
e que a yrandeza desse crescimento esta intimamente higada ao grau de orientagdo preferencial e ao
tamanho de grdo. Observou, ainda. que os maicres aumentos davam-se para 0s menores tamanhos de
grdo e para as estruturas grandemente orientadas.

Ainda durante suas experiéncias, CHIsSwIK!39) notou que as amostras de uranio pouco
reduzidas mecanicamente, de tamanho de grdc tnicial grande e submetidas a um tratamento térmico na
fase 3, podiam apresentar até uma concentracdo, no caso de 100 ciclos de aguecimentos e res:riamentos,
no maximo
Outros pesqulsadores'ssl encontra;am uma certa dependéncia entre 0 tamanho e ardo inicial
de uranio e o coeficiente de crescimento sob atternincia térmica. Para maiores grdos a infiuéncsa era bem
mais acentuada que para 0s pequenos, islo e, 0 coeficiente de cresc'mento era bem maior

Esta dependéncia, segundo esses pesquisadores, pode ser interpretada em termos de uma
marcante variacio de textura que ocorre durante a ciclagem térmica, como um resultado direto oz
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mesma. A primeira deformag3 que acontece parece ser um processo de formagdo de subgrdos, em que
cada grao resulta em diversos outros com orientacdes cristalograticas de pequeno dngulo de desvio entre
si. Esse processo € mais pronunciado e mais prontamente detetado em urinio de tamanho de gréo inicial
grande.

Em adicao a esse feito de crescimento unidirecional, existe o do aumento de rugosidade
superficial. Este fato é bem ressaltado para o caso de uranio de granulac3o grosseira. O fato em si, pode
ser comprovado ao reter-se a amostra de uranio no intervalo de temperaturas onde a fase [ é estavel, por
um intervalo de tempo bastante longo, suficiente para se ter o crescimento dos gr3os de 8. Com isso
obtem-se uma orientacdo ao acaso para os diversos grdos, garantindo assim o ndo crescimento
unidirecional.

N . - an

Pode-se resumir, finalmente, o assunto acima tratado com a conclusao a que CHISWIK(
chegou na discussdo de um dos seus trabalhos: O tamanho de grdo das amostras de uranio submetidas 3
ciclagem térmica € uma varidvel muito importante sob dois aspectos:

1) em barras de urdnio altamente deformadas no intervalo de temperaturas de estabilidade
da fase @, o crescimento na diregdo longitudinal ou dire¢do de laminagdo serda maior

quanto menor o tamanho de grao;

2

em barras tratadas termicamente no intervalo de temperaturas de estabilidade da fase £,
resultando numa textura de rclativa orientagao ao acaso, ter-se-d um crescimento pequeno
na direcdo longitudinal, porém obter-se-d uma superficie rugosa nas barras, devido 20
crescimento de grao durante o tratamento térmico efetuado.

11.2.4 - Efeito de Elementos de Liga

Neste item procurar-se-a verificar a influéncia tanto de adi¢des de pequenas porcentagens de
elementos de liga que ndo se dissolvem no uranio bem como a infiuéncia de grandes porcentagens. Esses
elementos ou estardo precipitados na forma de compostos intermetalicos ou na sua forma elementar,
como solubilizados no uranio.

Examina-se primeiramente o efeito do carbono, uma vez que este elemento ¢ uma impureza
normalmente encontrada no uranio, resuitante das opera¢des de reducdo e refusdo para refino

SHOBER(JB) e outros analisando o efeito do carbono sobre o urdnio, observaram gque devido a
sua baixa solubilidade no uranio o (cerca de 0,007 % C no miximo) qualquer efeito de aumento de
resisténcia mecdnica, este se dd em toda sua plenitude. Pcrém os resultados, observados na préatica, do
efeito do carbono sobre a estabilidade dimensional do uranio advéem de vérios graus de precipitagdo.
Esses pesquisadores observaram que o aumento do teor de carbono diminuia a instabilidade dimensional
do urdnio quando ciclado termicamente. Sendo que acima de 0,4% tem-se uranios muito estaveis. Ao
observarem a microestrutura desse urdnio, notaram que ndo havia tendéncia de precipitacdo dos
carbonetos em contorno de grdo e que os mesmos estavam bem distribuidos nas seccdes examinadas. Os
carbonetos comecavam a se grupar, na liga para teores proximos a 0,22 % C, enquanto que para teores
acima de 0,34% C, até 0,57 % C, havia o coa'escimento desses carbonetos. Esses dois fatos, grupamento e
coalescimento, poderiam contribuir para um decréscimo da estabilidade do uranio, entretanto, SHOBER
e seus colaboradores argumentaram que sendo a maioria do precipitado intra-cristalino haveria um
aumento na estabilidade dimensional do uranio; com um decréscimo da efetividade da adigdo do
carbono.,

O estudo efetuado por esses pesquisadores mostra, em resumodque o alto grau de estabilidade
aicangado pelo uranio, com adicdo de 0,34% C, 1 resultado de uma combinagdo de dois fatores:

~ tamanho das particuias de carboneto
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— distribuig@o desses c2*bonetos na matriz de uranio metalico.

COLOMBIE'3® e outros estudando a influéncia de carbono que estd sempre presente como
mpureza no uranio metalico quardo obtido pelas técnicas correntes, estando solubilizado no vranio
liquido e praticamente insoiubilizado na fase sélida(w). observaram-se os seguintes efeitos:

— para teores de carbono hipoeutético, menores que 500 ppm, o carboneto deverd
precipitar-se em uma matriz parcial ou totalmente solidificada, resultando, assim, numa
acdo pouco ou quase eficiente.

— para teores hipereutéticos, os carbonetos precipitam antes gue haja a solidificacio da
matriz resuitando assim em germens heterogéneos de solidificagdo, resultando numa
estrutura solificada de grao fino

— para teores altos de carbono, comega haver precipitac3o de carbonetos a *emperaturas
elevadas, resultando num coalescimento répido desses precipitados. Em consequéncia, essas
particulas v3o tornar-se mais volumosas porém menos numerosas, o que resul.ard numa
diminuig3o de eficiéncia do papel de german de solidificacdo.

Concluindo, COLOMBIE e seus colaboradcres observaram que a presenga d¢o carbono em
solugdo no liquido diminuird a velocidade de crescimento do solido, ou melhor, dos grdos metalicos,
modificando talvez as propriedades de inte-face. A esta agdo crescente com o teor de carbono se
superpde a acdo de germinag3o heterogénea para concentracoes da ordem de 1000 ppm.. A importancia
desse (ltimo iato estande licada, naturalmente, a dispersao destas inclusoes.

Outros elementos utilizados como adigdes no uranio sdo, geralmente: Mo, Si, Al, Ti, V, Nb, Zr,
Cr, Fe, etwc. Esses elementos, adicionados até cerca de 0,6%, tém por finalidade modificar a cinética de
decomposi¢cdo das fases §, e y, como também produzir uma textura de orientacdo ao acaso e grdo fino.

CHISWIK e colaboradores'®?) estudaram uma sévie de amostras de urinio que apresentavam
diversas adigoes de elementos de liga. QObservaram que as mesmas ndo influiam sobre as texturas das
amostras, ocasionando sobre aquelas amostras que haviam sofrido transformag3» mecanica nenhum efeito
sobre o crescimento sob ciclagem térmica. Nesse intervalo de composigbes ndo hé aiteragdo de estrutura
cristalina, mantendo-se, pois, a temperatura ambiente a fasea. E as alteragdes de comportamento
apresentadas, provavelmente, sdo devidas a variacdes da temperatura durante a transformagdo mecanica,
tamanho de grdo, etc

Esses pesqguisadores chegaram & conclusio de que as adicdes dos elernentos de liga
apresentaram-se efetwas na diminuicdo do enrugamento superficial. Porém, para se atingt o maximo
desse beneficio, essas amostras de uranio com adi¢Bes de liga devem ser tratadas termicamente com o
objetivo de refino de grio. CHISWIK e outros'4? observaram que a melhor condicao de tratamento
variava com o elemento adicionado, concentragdo, relagdes de equilibrio de fases e 0 modo pelo qual
afeta a cinética de transformagdo das fases § ou vy

ZEGLER e CHISWIK'*? wtilizando amostras com adicdes de V e Ti tratados a 710 — 725°C e
resfriados rapidamente apresentaram aparéncia pouco rugosa, enquanto que as amostras com Mo tiveram

que ser tratadas a2 B50°C para se ter certa estabilizacdo, a qual é aumentada com o aumento do teor de
Mo.

Deve-se ressaltar, que no caso dessas adigBes, a estabilidade dimensional do urdnio esta ligada
tliretarnerite ao tamanho de grio da fase a, sendo tanto menor quanto maior for o tamanho de gréo.

Veriticar-se-4, agora, como se comportaria o uranio metdlico com elementos de liga, em
feores suf'cientes para se estabilizar completamente ou parcialmente a fase y, as temperaturas do
ciclo térm.co.



n

Pode-se notar a primeira vista, que a existéncia de uma fase 7, cubica e que apresenta uma certa
isotropia de propriedades poderia acabar com a instabilidade encontrada. Por isso, as pesquisas realizadas
até hoje encaminharam-se na diregdo de elementos de liga estabilizadores da fasey. Dentre esses
alementos contam-se: Mo, Nb, Ru, Rh, Zr, etc.

Deve-se ressaltar, que no caso das ligas de aito teor de elemento de figa (cérca de 20 2/0) existe
o problema de economia de néutrons. Pois, esses elementos de secgdo de choque de valores médios
exigiriam um aumento de enriquecimento no isdtopo fissil.

Na prética, tenta-se estabilizar a fase<y através de um elemento de liga e uma adi¢do. Por
exemplo, no caso de utilizar-se uma liga U-Mo procura-se fazer adicdes de Cr, Nb, Re, Zr, etc. 144,

CABANE e DONZE'*® estudaram as ligas U-Mo a fundo, assim como diversas adigoes,
chegando a conclusio de que cada uma dessas adicOes tém um valor 6timo para o maximo de
estabilizagdo de 9. E, ainda, observaram gue tanto o Mo como as adigbes atuam na cinética de
transformacdo das fases, diminuindo acentuadamente a velccidade de transformacdo. Apresentaram,
ainda, um critério geral de estabilizagao para as ligas acima citadas, o qual relaciona a estabilizacdo da
fisey com a diminuicdo do parametro de reticulado cibico dessa fase. Assim, quanto menor o
parametro maior é o intervalo de estabilizagdo dey.

CAHITULO N

ENSAIOS REALIZADOS E RESULTADOS

1.1 — MATERIAIS E METODOS UTILIZADOS

11.1.1 - Preparo de Uranio e Suas Ligas

Para os ensaios realizados foi utilizado urdnio produzido na Divisdo de Metalurgia Nuclear a
partir de um sal, UF,, nuclearmente puro de origem canadense. O processo utilizado é o da reducdo de
UF4 por magnésio metadlico efetuada em recipiente fechado hermeticamente!48!. O produto dessa reagao
€ um uranio que contém magnésio COMoO iMpureza, uma vez que o mesmo é colocado em excesso sobre
0 estequiométrico.

Com o objetivo de sc retirar esse excesso de magnésio e lingotar o uranic na forma desejada,
este foi refundido a vécuo‘“), Esta operacdo foi realizeda no forno a vacuo Wild-Barfield de 25 kW,
com aquetimento por resisténcia elétrica de tungsténio. Durante a fusdo, o vidcuo de operacdo era da
ordem de 0,5 u Hg.

Para a primeira fase de fusdes usou-se cadinhos de alumina recristalizada. Pode-se dizer que,
inesperadamente, houve uma reacdo entre cadinho e urénio, resuitando num produto de alto ponto de
fusdo que recobriu o banho, impedindo o vazamento do uranio e, portanto, a evolugdo total de
magnésio,

Para ser contornado esse problema, passou-se a utilizar cadinhos de grafita, confeccionados no
Instituto de Energia Atdmica a partir de eletrodos de grafita de 7,5 cm de diametro. Ora, o urdnio
apresenta uma certa reatividade com relagdo a grafita, exigindo que fosse feita uma camada protetora no
cadinho. Isso foi consegiido fazendo-se uma fusdo prévia de urdnio, a qual provocava uma camada de
carboneto de uranio junto a superficie da grafita do cadinho diminuindo o teor de carbono, dessa
supcrticic para o centro do cadinho. Esse expedients diminuiu a contaminagdo de carboneto no urdniv
posteriormente fundido.



Entretanto, para se impedir essa contamnagdo, foi eferuada uma série de fusdes sob criolita
fundida. Esse processo ‘ui desenvolvido pelo Dr T D. SOUZA SANTOS, obtendo-se lingotes de uranio
sentos de carbono.

Essa série de fusoes for efetuada em cadintus de grafita em que o fundo do mesmo era a
lingoteira. Primeiramente, fazia-se a fusdo da crinlita e depois carregava-se pedacos de uranio bruto. Esse
urdnio fundindo-se, preenchia as lingoterras que estavam no fundo do cadinho, obrigando a saida da
criolita do interior das mesmas Para esse processo utilizou-se o forno de inducio HWG de alta
frequéncia, trabathando-se com uma frequéncia de 1 Mhz e cérca de 10 kW de poténcia durante a fusdo.
Devido a aita taxa de transferéncia de poténcia, conseguia-se ciclos de fusdo e lingotamento da ordem de
20 min.

O uranio obtido por esse processo nao apresentou contaminag3o de carbono, apesar do
recipiente ser feito de grafita, talvez devido a grande molhabilidade que a criolita apresenta em relagdo a
grafita. Portanto, o urdnio fo:, praticamente, fundido num cadinho liguido de criolita

Para as experiéncias desenvolvidas foram fabricadas mais duas ligas de urdnio, uma com carbono
e outra com molibdénio

A liga com carbono foi feita peio simples processo de refusdo do urdnio em cadinho de grafita,
obrigando-se, propositadamente, que o urdnic no estado liquido ficasse em contacto com a grafita
durante um periodo de 30 min. Com iss0 obteve-se um teor de carbono residual no uranio da ordem de
0,3 — 0.4%. Devese ressaltar quer a avavagdo do teor de carbono na liga foi feito apenas por método
metalografico. levando-se em conta microgratias apresentadas em literatura internacional 48-49)
(Figura 8)

No caso da liga uranio-molibdénio, ut'lizou-se um cadinho de grafita onde ja havia sido fundido
urdnio, tendo-se, portanto, a camada protetora ja citada. Nesse caso fabricou-se uma liga de teor nominal
de 5% Mo. Entretanto, pode-se dizer que nem tod»> molibdénio entrou em solu¢do no uranio, uma vez
que existe uma grande tendéncia de formacao de MoC, com o carbono presente no uranio (Figura 9).

Essas duas ligas de urdnio, com carbono € com molibdénio, foram fabricadas a vacuo, no forno
Wild-Barfield, ja descrito.

Os corpos de prova de urdnio e de suas ligas para o ensaio de clivagem térmica foram fabricados
ou por lingotamento direto, caso do urdnio fundido sob criolita, ou usinado a partir de lingotes vazados
a vdcuo, caso das iigas de uranio. Esses corpos de prova eram cilindros com comprimentos da ordem de
50 mm e diametros de 5 a 7 mm A variacio do didmetro deveu-se 3 grande dificuldade de se usinar o
urdnio, ou hga de uradnio, a pequenos didmetros, pois estes ndo aguentaram aos esforgos mecanicos
durante a ustnagem.

Para que fossem ressaltados os resultados da ciclagem térmica, 0s corpos de prova foram lixados
até a lixa 600 granas apos os tratamentos térmicos, que serdo citados a frente, Obtevese assim um
acabamento superficial suficientemente bom para poder-sc visualizar melhor os efeitos da ciclagem
térmica sobre a superficte dessas amostras.

111.1.2 — Tratamentos Térmicos

Os tratamentos térmicos foram realizados em banho de sal fundido. O sal usado para esse fim
foi uma mistura eutética de Li.CO. e K,CO, (ponto eutético=44% Li,C), e 56% K,COj;
494°C)!89) ysou-se como recipiente para fusdo cadinhos de grafita.

O objetivo precipuo dos tratamentos térmicos foi de estudar difrrent s tamanhos de grdo,
ciferentes fases presentes, assim como o efeito de uma textura orientada a0 acaso quando o urinio @
submetido a uma alternancea tér mice.
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Abaixo, sera analisado cada tipo de tratamento utilizado na parte pritica da dissertacao.

Tratamento térmico na regido da fase o« — Esse tratamento foi efetuado no sentido de se obter
tamanho de grdo grande. Deve-se ressaltar que a energia necessiria a0 crescimento de gro no urdnio ndo
4 proveniente de uma prévia deformagio que eie tenha sofrido. Essa energia é resultante do decréscima
de energia do sistema que acompanha o decréscimo de area do contorno de glio(‘"1 ),

Para evitar-se o efeito de dispersdo de uma segunda fase existente no urdnio, procuro..-se efetuar
o tratamento térmico na regido de temperaluras mais elevadas do intervalo em que a fase o é estavel.
Pois, com isso obtem-se o coalescimentc dessa segunda fase, diminuindo assim o seu efeito de
tratamento de migragao do contorno de grao.

O tratamento foi efetuado em banho de sal a 600°C, temperatura na qual s manteve por
1 hora. O resfriamento foi feito ao ar.

Tratamen.o térmico na regido da fase — Esse tratamento térmico corresponde a um
aquecimento até uma temperatura da regido de estabilidade da fase 5. O corpo de prova ¢ mantido a essa
temperatura durante um certo intervalo de tempo, necessdrio, a3 homogeneizagdo da nova estrutura.
Posteriormente, 0 material € resfriade rapidamente em agua.

O objetivo desse tipo de tratamento é fazer com que a textura do urinio ndo apresente
orientacdo preferencial.

O presente tratamento foi efetuado aquecendo-se o material até 750°C em banho de sal,
mantendo-se nesta temperatura por um periodo de 20 min. O resfriamento se féz em agua.

Essa temperatura foi escolhida com o objetivo de se ter crescimento cje grao de e assim evitar
a reten¢do de orientacdo prefevencial‘sz’.

Tratamento térmico na regido da fase v — Este tratamento consistiu no aquecimento da amostra
jté a temperatura de 850°C e posterior restriamento em agua. O corpe de prova foi mantido por
20 min. a temperatura acima designada.

Para este tratamento foram selecionados dois corpos de prova, um de liga U-Mo e outro de
urdnio sem elemento de liga.

Nc caso da liga U-5%Mo, o tratamento foi efetuado com o sentido de se homogeneizar a
estrutura n~ fase alotrdpicay O resfriamento rédpido faz com que haja uma transformagdo do tipo
martensitica aparecendo uma fase notada por u’b, que apresenta uma estrutura ortorrombica
distorcida'3-3%) Essa liga, estando nesse estado, terd sua estrutura transformada em a + - (na forma de
perlita fina} ao primeiro aguecimento que a mesma sotrer na ciclagem térmica, dentro do intervalo de
temperaturas da fase -

Para o uranio isento de r.emento de liga ndo existe a transformagdo vy -> at59, porém o
objetivo foi tentar comparar o efeito desse tratamento com aquele na fase 5. Com isso poder ter certeza
que n3o houve retengdo de estrutura orientada de a.

Tratamento de ciclagem entre as fasesa e § — A transformagio alotrépica que um metal sofre
abre a possibilidade de se obter uma estrutura de grdo fino do mesmo. Pois, essa transformacio pode ser
vista cOmo um processo de recristalizacio‘ss’.

Com isso, o processo de nucleacdo e crescimento envolvido nurna transformagdo alotrdpica €
muito importante na determinacio do tamanho de grdo,

Quanto ao uranio metdlico, devido a transformacdo 8 — « ser do tipo martensitica, no caso de
restriamento em &jua, o efeito acima mencionado, de refino de grdo, nio € muito pronunciado.
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Dai, ter-se a necessidade de repetir-se o ciclo ce tratamento algumas vézes. No presente caso O
ciclo foi repetido por trés vézes.

O ciclo acima citado foi efetuado da seguinte mareira: aquecimento até 750°C em banho de sal,
manuten¢3o da amostra a essa temperatura por 20 minutos e resfriamento em dgua.

11.1.3 — Alternancia Térmica

O ensaio de alterndncia térmica foi efetuado em aparélho fabricado na Divisdo de Metalurgia
Nuclear do Instituto de Energia Atdomica

Este aparélho consiste num tubo de aco inoxidivel, de 14 mm de didmetro e 80cm de
comprimento, por onde se introduzia um par termo-elétrico, de cromel-alumel, para medir-se a
temperatura reinante no interior da camara, onde estavam as amostras de urinio, gue deveriam ser
sujeitas & alternancia térmica. Essa cdmara era um tubo cilindrico de 34 mm de didmetro por 16 mm de
altura, a qual ligava-se a extremidade inferior do tubo acima mencionado. A extremidade supeiior foi
adaptadc no sentido de se segurar o aparélho a mdo facilinente e poder, entdo, fazer os ciclos de
alternancia térmica. A camara estava ligado, na sua parte inferior, um outro tubo de aco inoxidavel de
6 mm de didmetro peio qual era admitido o argénio; com o objetivo de evitar a oxidigdo do urdnio e
suas ligas. O argonio sai pelo mesmo tubo em que passa o termo-par (Figura 10).

csse aparelho era, alternativamente, colocado num banho de chumbo liquido e resfriado
bruscamente em agua corrente. Cc 1 o fito de avitar-se explosdo, ao retornar-se da dgua , ‘va o bar 10 de
chumbo Iiquido, mergulhava-se o rarélho em um banho de 6leo, o qual gueimava-se ao entrar em
contacto com o chumbo liquefeito.

O ciclo de alterndncia térmica apresenta as seguintes caracteristicas:
- temperatura maxima do ciclo =600°C + 10°C
~ temperatura minima do ciclo = 100°C + 5°C
~ velocidade de aquecimento = 110°C/min ¢ 10°C/min

~ velocidade de resfriamento = 120°C/min £ 5°C/min

~ tempo & temperatura maxima =3 min

O aparélho de c«clagem mantinha uma vazdo de argdnio no seu interior da ordem de 1 [/min. A
saida do argbnio era feita num recipiente de agua, garantindo uma sobre-pressio de 30 cm H.O.

Para o ensaio de alternancia térmica foram preparados ccrpos de prova, denotados com as letras
do alfabeto, com as seguintes caracteristicas:

A — uranio refundido sob criolita e tratado termicamente a 600°C por 1 hora para
crescimento de grdo a

B -- urdnio fundido a vécuo proveniente do Argone National Laboratory, MNiinois,
EE UU Tratado termicamente com ciclagem térmica entre o e § (trés ciclos).

C — uranio refundido sob criolita sofrendo o mesmo tratamento que B.

D eE ‘lign UC e uranio refundido sob criolita, respectivamente que sofreram
traiamento em .
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F e G —liga U-Mo e retundido sob criolita, respectivamente, gue sofreram tratamanto
em 7.

H, | e J —liga UC refundido sob criolita e proveniente de Argonne, brutos de fusiv,
respectivamente.

111.1.4 — Observacdo Microseopica

Para a observac3o microscopica do urdnio e suas ligas preparou-se as amostras de duas maneiras,
L =
conforme o objetivo da operacao 57).

— para observar as inclusdes ou dispersio de uma segunda fase, faz-se apenas um polimento
mecanico. Primeiramente um lixamento a Gmido com lixas de carboneto de silicio: 180,
320, 400 e 600 granas. Posteriormente, passou-se a um polimento com pasta de diamante
de 6ue, logo ap6s, um polimento de alumina-gama (0,1 4) no aparélho Syntron de
polimento vibratorio.

— para observacio de tamanho de grio, fézse o polimento mecdnico até a pasta de
diamente 6 4, apds isto féz-se um polimento eletrolitico usando-se como eletrolito uma
solugdo com a seguinte composicdo volumétrica! 58

— éacido perclorico 20%
— alcool etilico 70%

— etileno glicol 10%

As caracteristicas operacionais do aparelho de polimento eletrolitica Zeiss-Jena, durante o polimento
foram as seguintes’

~ diferenca de potencial catodo-anodo: 30 - 40V
- duragao do processo: 3 seg

- catodo usado: aco inoxidavel

O polimento eletrolitico é feito no sentido de retirar a camada superficial da amostra, na gual houve
deformacdo durante 0 polimento mecanico.

A micro-textura foi revelada ou por oxidagdo ao ar ou por oxidagio anédica, utilizando-se o
mesmo eletrdlito de polimento & com uma diferenca de potencial da ordem de 20 V.

111.3,2 — RESULTADOS

Os resultados tabelados (pag. 18) correspondem a 300 ciclos de alternancia térmica entre as
temperaturas de 100°C a 600°C.

Pode-se observar 0s corpos submetidos 5 alternancia nas Figuras 11 e 12.
A Figura 13 apresenta a microestrutura de uranio fundido sob banho de criolita e submetido a
300 ciclos de alternancia térmica Observa-se uma segunda fase que estd como réde continua em

contorno de grao.

Na Figura 14 e 15 pode-se observar a textura de uranio bruto de fusio e com refino de grdo,
respectivamente,
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aumento Je
corpo diametro observagdes
prova (%)
A 33 enrugamento grosseiro
B 20 certa rugosidade uniforme
C - pouca rugosidade
D 34 deformado
E 0.7 pouca rugosidade
F — superficie inalterada
G — super ficie pouco altcrada
H 7.0 deformado, enrugamento grosseiro ;
1 2,5 pouco enrugamento un.forme |
J 3,7 enrugamento grosseiro (

CAPITULO IV

DISCUSSAO

Como foi apresentado na introdugio da presente dissertacdo, o estudo teve por objetivo
precipuo uma avaliagio do problema geral da instabilidade dimensionai do urdnio metélico.

Procurou-se determinar a influéncia de determinadas varidveis sobre o comportamento do urdnio
quando submetido a alternincia térmica. Porém, primeiramente, féz-se um apanhado sobre as teorias
apresentadas para explicagio do fendmeno. Pode-se notar que tanto a teoria de FISHER como a de
SEIGLE e OPINSKY, que se baseiam em difusdo de lacunas em direcdes preferenciais, apesar de
explicarem o crescimento, ndo explicam todos os fatos do fendmeno. No caso da Figura 7, em que se
tem uma curva com dois ramos, sendo que o ramo superior tem uma energia de ativacio maior do que o
inferior, sugere que o fato predominante no macanismo ndo depende de difusdo e sim de efeito
mecanico.

A teoria de BETTMAN, BROWN e FRANKEL recai na apresentada por FRANKEL e BROWN.
Esta Gltima é valida enquanto houver uma certa variagdo de orientagdo entre os gréos, mesmo apos um
certo nimero de ciclos, em que j4 houve um processo de acomodagdo. Portanto, para um nimero muito
grande de ciclos dever-se-ia diminuir o crescimento e até parar, o gue na realidade ndo acontece, pois o
crescimento se dé indefinidamente.

A teoria da catraca-térmica proposta por BURKE e TURKALO ¢ a que apresenta maior numero
de pesquisadores que a apoiam, Parece ser a teoria que mais consegue englobar os fatos experimentais
relacionados na literatura internacional. HOLDEN'®?' analisando essa teoria observa que o fendmeno
epresenta muita semelhanga com a natureza dos subgrdos originados por fluéncia {"creep”). Nota, ele,
ainda, que o fendomeno de fluéncia estd envolvido no crescimento sob alterndncia térmica, em adigdo ao
efeito de catraca-térmica do contorno de grio. Esse efeito de catraca-térmica é consequéncia direta da
talta de planicidade do contorno de grio, produzindo uin efeito de trava, o que retard2 o escoamento do
rnesmo.
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Entretanto, prde-se inferir faciimente de todos os estudos faitos que a instabilidade dimensional
do uranio estd ligada diretamente a sua estrutura cristalina @ i sua anisotropia.

No que se refere a influéncia das varidveis no urdinio ciclsdo podem-se notar que os dois fatores
principais seriam: 2 orientagdo preferencial do urinio, resuitante de uma deformacic mecinica, e o
tamanho de grio do mesmo.

No presente estudo nio foi possivel estudar-se, praticamente, a influéncia de uma textura
orientada preferencialmente na instabildade dimensional do urinio, portanto, procurou-se relacionar as
varidveis ligadas a0 tamanho de grao. Com esse objetivo tratou-se de levantar dados existentes
internacionalmente relativos a0 efeito de elemento de ligs, pois o3 mesmos agiam na estabilidade do
urdnio de duas maneiras:

— alterando a cinética de solidificagio, crisndo maior quantidades de nicleos de
solidifican3o.

~ estabilizando outras fases alotrépicas, as quais apresentariam maior isotropia de
propriedades.

Dentre os elementos de liga mais estudadcs destaca-se o carbono, pois este encontra-se presente
em quase todo o uranio fsbricado pelo método de redugdio do UF, por Mg metélico.

Pode-se observas, inclusive nos resu' Js experimentais que devido ao coalescimento dos
carbonetos de urinio o efsito de nicleos de sulidificacdo heterogénea é praticamente desprezivel Fsse
fato deveu-se, talvez por estar o teor de carbono nas amostrss analisadas, superior a 0,3%, conforme 4
foi observado anteriormente'60).

Outro elemento estudado foi o malibdénio, que atua de duas formas sobre a instabilidade do
urdnio. Primeiramente, atus na estabilizagcdo da fase v, ou seja atua sobre a cinética (a transformacdo
alotrdpicay para 3, praticamente inibindo-a. Com isso passa a existir @ transformagdoy > a, @ qual é
inexistente para urdanio puro. Ora, sendo ¥ uma fase cibica de corpo centrado, apresenta caracter(sticas
is0 . ‘6picas, acabando, portanto, rom o problema da instabilidade.

A segunda forma pela qual o molibdénio atua sobre 8 instabilidade do urdnio é pelo efeito de
dispersdo de uma sigunda fase no urdnio criando, analogamente a0 carbony,, centros de nucleacdo
heterogénea. Essa segunda fase nada mais é do que carboneto de molibdénio, pois, existindo carbono no
urdnic metdlico hd uma certa preferéncia de formacio de carboneto em deirimento da do carboneto de
urdnio.

Encontrou-se diversos trabalhos internacionais, que estudavam a estabilizacdo dessa fasey com a
adicdo J'e um terceiro elemento de liga. O mecanismo pelo qual se dé essa estabilizaclio esté relacionado
com a diminuico do pardmetro do ruticulado o9 fase v. Com isso chegs-se a aumentar muito o intervalo
de estabilizacdo de 7.

Entretanto, apesar de que, do ponto de vista da estabilizacdo dimensional do urinio, a adigéo
de molibdénio mostrar-se muito eficiente, deve-se lembrar que do ponto de vista neutrdnico existe o
empecilho referente 4 seccio de choque dos elementos de liga. Pois, para reatores plutonigenos ou
arranjos sub.riticos, os fluxos de néutrons sdo relativamente pequenos ¢ qualquer perda extra, que ndo
3 intrinsecas ao projeto Jo reator, ocasiona decrésc,o de rendimento do aparelho, incompativel com a
sua utilizagdo.

Q tamanho de grio do urdnio ests diretamente ligado a0 enrugamento superficial do mesmo,
tjuando este ndo foi deformado mecinicamentn.

Dave-se ressaitar que, apresentando 0 urdnio uma deformacio atotrépica a relativamente baixa
temperatura, houve a intencdo de aproveitar-se do fato para provocar-se um refino de gro. Entretanto,
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pelo fato dessa transformacao nao se dar por nucleacio e crescimente, houve pouca efetividade na
operagdo. Inclusive pelo fato de se deixar o corpo numa temperatura eleveda por certo tempo, pode-se
até aumentar o tamanho de grdo do material.

O tratamento efetuado na fase, além ¢ possibilitar um refino de gr3o, que poderia ser
conseguido talvez num resfriamento controlado, consegue deixar a estrutura no uranio metélico
orientada a0 acaso. 1550 se houver possibiliaade de que o contorno de grdo de 3 varra toda a estrutura
de o remanescente. Com isso consegue-se mesmo numa transformacdo do tipo martensitica ndo ter a
mesma orientagdo anterior ao tratamento.

Nesse particular, o tratamento efetuado na regido 7y, fornece resultados melhores uma vez que
ndo h§ possibilidade, no urdnio sem liga, de passar-se diretamente de y para a.

Quanto ao ciclo escothido para ensaiar os corpos de prova, teve-se sempre em mente a obtengio
do méximo de efeito da alternancita com um minimo de ciclos. Talvez a velocidade de resfriamento
conseguida ndo fosse a deal, pois ficou quase igual a de aquecimento, porém ndo foi possivel, dentre os
meios experimentais disporiveis, melhora-la. Porém, conseguiu-se um intervaio de temperatura do ciclo
bem elevado, utilizando-se praticamente a maior temperatura possivel. A temperatura inferior foi
conservada em 100°C para ndo se aumentar muito o tempo de cada ciclo.

A Figura7, como {4 foi observado, apresenta uma inf'ax3g a temperatura bem proximo a
425°C. HOLDEN'6'' correlaciona essa mudanca de inclinacdo da curva com um comportamento
fortemente aneldstico e baixa viscosidade do contorno de grio acima de 400°C.

Como referéncia aos resultados macroscOpicos observados e apresentados pode-se dizer que
tanto os corpos de prova confeccionados com uranio americano ccmo também a da liga U-Mo, deram
como resuitado o esperado. No caso do urdnio americano pode-se observar que aquele, tratado para
refinar o grdo, mostrou-se menos susceptivel a instabilidade dimensional. Observa-se que o refino de grao
ndo foi 130 efetivo e o motivo & realmente o j& comentado. Para a liga U-Mo nao se obteve qualquer
alteracdo tanto de aspecto superficial, guanto dimensional. Isso devido a presenga da fase 7.

Entretanto, com referéncia a liga U-C, pode-se dizer que os resultados ndo foram os esperados,
uma vez que uma segunda fase dispersa deveria diminuir a instabilidade dimensional.

No que se refere aos corpos de prova refundidos sob banho de criolita fundida, pade-se observar
gue ficou completamente insensivel aos diversos tratamentos efetuados. Exceto, o corpo de prova
submetido a crescimento de grdo de . Estes resultados sio razodveis ao se observar a microestrutura
desses corpos de prova grdo. Ora, como o fendmeno da instabilidade dimensional tem seu mecanismo
préso 8 escoamento de contorno de grdo, essa segunda fase, sendo datil, e assim disposta, impediu o
desenvolvimento do crescimento, o/s 2rwugamento superficial.

Essa segunda fase parece ser magnésio que estava disperso no urdnio e com o fenomeno de
formagdo de subgrdos pela alterndncia térmica facilitous a migragdo de mesmo para os contornos de grio
(Figura 13). Isso é facilitado pela quase insolubilidade total do magnésio no uranio.

E preciso observar que todos os corpos de prova ao sairem da cimara da mdquina de ciclagem

apresentavam uma certa oxidagdo superficial devido talvez a uma certa unidade do argdnio e
possivelmente algum vazamento da camara devido a trincas que apareceram na solda durante a ciclagem.

CAPITULO V

CONCLUSOES

A presente dissertacio teve como objetivo principal 0 estudo do problema geral da
inctabifidade dimensional do uranio metdlico quando submetido a ciclos de alterndncia té&mica.
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Com 1550, tentou-se avaliar as interrelacDes existentes entre as diversas varidveis, apresentadas em
literatura internacional.

Da revisdo efetuada, pode-se resumir o estudo nas segu:.ates conclusoes:

1} A instabilidade dimensional do Urdnio metdlico é um fendomenro proveniente da grande
anisotropia apresentada pela estrutura cristalina do uranio.

2) O fendmeno é muito aumentado, quando o metal sofre uma transformagdo mecanica,
resultando numa textura de grande orientagdo preferencial.

3) Os diversos argumentos apresentados na explicagio dos fendmenos decorrentes da
instabilidade tevam a crer que 0 processo depende, em grande parte, de um mecanismo de
carater mecanico, sendo pequena a possibilidade dele depender 4a difusao de lacunas.

4) As varidveis, tamanho de grdo e elemento de liga, tem grande importancia nos estudos
desenvolvidos no sentido de estabilizar o uranio dimensionalmnte.

5) As varidveis relativas a0 ciclo térmico mostraram-se importantes nos trabalhos
consultados, tendo-se que destacar: temperaturas, maxima e minima, do ciclo; velocidades

de aguecimento e resfriamento e tempo a temperatura maxima do ciclo.

A parte experimentai efetuada, com o objetivo de avaliar qualitativamente a influéncia das
diversas varidveis discutidas no irabalho. permitiu roncluir o sequinte:

6} O namero de ciclos de alternancia térmica escolhido apresentou-se sificiente para
poder-se avaliar a influéncia das variaveis estudadas.

7

A diferenca de temperatura, mdxima e minima do ciclo térmico, utilizada foi suficiente
para que ocorresse crescimento sob alternancia térmica, apesar das velocidades de
aquecimento e resfriamento serem da mesma ordem de grandeza.

O uranio, proveniente do Argonne National Laboratory, que sofreu um tratamento de
refino de grdo atraves de c.clagem entre as fasesa e §, apresentou um enrugamento
superficial ber) menor do que aguele sem tratamento algum. Esse efeito foi apenas devido
ao refino de grao, desde que era pequeno o nivel de inclusdes nesse urdnio.

A liga urdnio-mohi,dénio mostrou-se a mais estével de todas as usadas. Este efeito estd de
acordo com a literatura internacional que atribue a presenca da fase vy, estabilizada pelo
molibdénio.

L]

10} O urdnio contendo acima de 0,4% de carkono apresentou uma grande instabilidade
dimensional. Esse resultado foi devido ao coalescimento dos carbonetos de uranio,
anulando assim um possivel efeito de tratamento por dispersdo de uma segunda fase.

11) O urénio, fundido sob banho de criolita, que sofreu tratamento de crescimento de grio
apresentou enrugamento superficial, como era de se esperar.
12) Amostras do mesmo uranio, do caso anterior, que apresentaram réde continua de uma

segunda fase em contorno d= grdo, n3o apresentaram enrugamento. Este resultado sugere
gue o mecanismo de crescimento sob alternidncia térmica é dependente da interagdo
entre os graos.
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CAPITULO VI

PERSPECTIVAS PARA NOVOS ESTUDOS

Durante o desenvolvimento das experiéncias, efetuadas com o objetivo de fabricar os corpos de
prova para 2 alternancia térmica, © autor observou uma série de pontos que talvez pudessem ser melhor
aclarados par pesquisas posteriores. Como sugestdo pode-se citar:

a) Estudo aprofundado sobre as caracteristicas de refino de grdo através de um tratamento
térmico de ciclagem ao redor da temperatura de transformacio alo*répica a e § do uranio,
uma vez que a transformagdo § — « é do tipo martensitico.

Estudo sobre o efeito de uma fase, dutil ou dura, dispersa em contorno de grao de uranio
sobre 0 mecanismo de crescimento sob alternancia térmica. Procurar com isso analisar
mais profundamente os mecanismos propostos.

b

—

c) Estudo sobre a retirada de magnésio do urdnio, ro estado sdlido, e sob vdcuo, apds o
mesmo ter sofrido o enseio de alternancia térmica. Isto devic!o ao fato de que o magnésio
disperso no uranio, encaminha-se para contorno de gr3o durante a ciclagem, sendo,
por.anto, facilitada a sua difusdo através do uranio.
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Figura 1 — Modelo do plano corrugado da estrutura cristalogréfica do uranio-alfa (ref. "2}
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Figura2 — Disposiciio dos 41omos vizinhos mais proximos nos planos corrugados do uranio-alfa iref 12)
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Figura3 — Modelo do arranjo  atomico que sugere ligagdo covalente eptre os atomos de
urdnio-aifa {(ref. 13).
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Figura 4 - Estrutwia cristaiine do urdnio-alfa (ref 14)
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Figura5 — Variagdo porcentual do reticulado do urdnio-alfa, nas principais duegdes cristalogrdficas, em
fungdo da temperatuia (ref. 16).
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Figura 8 — Estrutura cristalografica do uranio-beta (ref. 18).
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Figura7 — Variacdo do coeficiente de crescimento a diversas temperaturas, em fungdo do inverso da
temperatura absoluta (ref. 30}.
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Figura8 — Micrografia de liga U-C, bruta de fusdo, apresentando forma e distribuicdo dos carbonetos de
uranio. Sem ataque. Aumento: 100 X.

Figura® - Micrografia de liga U-Mo, bruta de fusio, mostrando a presenca de carbonetos de
molibdénio. Sem ataque. Aumento: 100 X.



Figura 10 — Esquema do aparélho de alterndncia térmica.
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Figura 11 — Aspecto superficial dos corpos de prova submetidos a 300 ciclos de alternancia térmica. Da
esquerda para a direita observam-se os seguintes corpos de prova: ndo ensaiado, | e D; ndo
e saiado e F; ndo ensaiado, J e D.
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Figura 12 — Aspecto superficial dos corpos de prova submetidos a 300 ciclos de alternancia térmica. Da
esquerda para a direita observam-se 05 seguintes corpos de prova: ndo ensaiado, A, E, C, G
e H,
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Figura 13 — Micrografia do corpo de prova H, apés 300 ciclos de alternancia térmica. Oxidadn ao ar.
Aumento: 200 X.

Figura 14 — Micrografiz de urdnio com poucas inclusdes, no estado bruto de fusio, Oxidacdo ar. "dica.
Aumento: 100 X.
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Figura 15 — Micrografia de urdnio, cor. poucas inclusdes zp4s tratamento de refino de gr3o. Polimento
eletrolitico. Oxidagdo ac ar. Aumento: 200 X.
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