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RI! SUMO 

Este trabalho é urna contribuição para o desenvolvimento 

de >ji.ementos combustíveis tipo placa, para reatores de pesquisas 

e ensaios de materiais, com núcleos constituídos por dispersões de 

de UTcânio metálico e aluminio. 

São discutidos os aspectos referentes a: (1) obterição do 

po de uranio com partículas entre 53 de-lOSum de diâmetro; (2) mistu 

ra e compactação dos pos de uranio e aluminio, para diversas con 

centrações de uranio; (3) comportamento das dispersões nas condi_ 

ções de laminaçao; (4) qualidade das placas produzidas por meio 

de ensaios de empolamento, radiografieos, metalogrâficos e ensaio 

de irradiação O ensaio de irradiação foi realizado no reator de 

pesquisa lEA-Rl, em uma pica prototipo contendo dispersão de alu 

minio e uranio natural a 4 5", em peso, atingindo-se um fluxo Inte 

grado de neut 

quer defeito. 

, 18 2 
grado de neutrons de 8,663 X 10 ' n/cm , sem que ocorresse qual 

Também foi estudado o comportamento da reação urânio-alu 

minio para dispersões com 45-Ó em peso de urânio, constatando-se , 

por meio de difração de raios-X, a Iformação de UAJ12, UAJl^ e UA^'^ e 

por analise de energia dispersiva de raios-X (EDAX), ficou eviden 

ciado que a reação se da com a difusão do alumínio para o urânio. 

A energia de ativação da reação U-Aü, foi determinada por meio de 

ensaios dilatométricos e apresentou um valor de 20,2 kcal/mol. A 

reação do alumínio-urânio se completa quando prolongada por 96 ho 

ras a 600°C, ou seja, todo o urânio passa a se apresentar sob a 

forma de UA£^. 



DEVELOPMENT OF MTR FUEL PLATE WITH U-Ail 

DISPERSI ON CORE' ;CONSTITUENTS. 

ABSTRACT 

This work is a contribution to the development of fuel 

plates for Research Nuclear Reaction Materials Test Reactors. The 

plates have the core constituted by dispersions of metalic uranium 

in aluminum. 

The main topics of this work are: 1) The preparation of 

uranium powder with particle sizes in the 53-105ym diameter range; 

2) The mixture and cold-pressing of uranium and aluminum powders 

for different uranium concentrations; 3) The behavior of the 

dispersions in the roll milling conditions; 4) Blister, radiographic, 

metalographic and irradiation tests for quality control of the . 

plates. The irradiation test was performed in the lEA-Rl s\anojiing'-

pool reactor using a prototype with a dispersion of aluminum and 

natural uranium (45 w / o ) , reaching an integrated neutron flux of 
18 2 

8.663 X 10 n/cm , no visual changes being noticed after the 

completion of the experiment. 

The behavior of the uranium-aluminum reaction for 

dispersions with 451 w/o uranium also studied. X-ray dif^action 

experiments showed the formation of UAil2' UAil^ and UAil^, while 

energy dispersive analysis of X-rays(EDAX) demonstrated that the 

diffusion of aluminum in uranium is the mechanism responsible for 

that reaction. The activation energy for the U-Ai reaction ' was 

determined by dilatometric experiments yielding 20.2 kcal/mol.The 

aluminum-uranium reaction reaches an end when extend/d to 96 h at 

600°C, namely, when all the uranium is found in the UAi¿^ composition. 
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I - INTRODUÇÃO E OBJETIVOS 

Reatores nucleares para pesciuisas, principaimentc os MTR 

(Materials Testing Reactors) usam frequentemente elementos combu£ 

tiveis planos, contendo núcleos Formados por liga de urân i o-alumj^ 

nio. O processo de fabricação destes elementos normalmente utili. 

za a técnica de moldura, que consiste na laminaçao de um conjunto 

briquete emoldurado por metal revestido por duas placas também me 

tálicas ("picture frame techniques") 

Empregarido-se esta técnica,para que haja um bom caldea 

mento entre o revestimento, a moldura e o núcleo, deve-se ter uma 

alta porcentagem de redução na laminaçao. Usualmente esta redução 

fica em torno de 80'o na espessura. Para se conseguir tal redução 

é necessária uma boa ductilidade do núcleo, pois caso contrário o 

mesmo não se deforma homogeneamente durante a laminaçao, provocan 

do defeitcs na placa combustível. 

As ligas urânio-alumínio são lamináveis até um teor de 

25?. (^v\. peso de urânio; acima deste teor a laminaçao começa a ser 

dificultada devido ao aumento da fração volumétrica das fases frâ 

geis, constituídas pelos intermetálicos UAl^, UAl^ e UAl^ A 

figura 1 mostra o diagraliia de equilíbrio de urânio-alumínio. 

Considerando as dificuldades em obter, no mercado inter 

nacional, urânio com alto grau de enriquecimento (93'-i em peso do 

l; 235 -
isótopo U " ) , faz-se necessária a utilização de urânio com um 

grau de enriquecimento menor, usualmente 201) em peso do seu iséto 

235 

po U . Essa.vari ação no grau de enriquecimento exige um aumento 

no conteúdo de urânio da liga de 18,3?, para cerca de 45?, em peso 

de urânio, para manter condições aceitáveis de funcionamento dos 
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• FIGURA 1 - Diagrama de equilíbrio de Alumínio-uranio 

reatores em que se utiliza o combustível. 

A laminaçao destas ligas de 45°í em peso de urânio, prepa 

radas pelos métodos convencionais de fundição, apresenta sérias 

dificuldades, pois contém no seu interior grande quantidade de in 

termetálicos, que são extremamente frágeis. Além da dificuldadede 

l a m i n a ç a o , existe outro fator altamente prejudicial nestas ligas, 

que é a alta segregação que ocorre entre o alumínio e o urânio du 

rante o processo de fundição, acarretando numa grande variação de 

concentração desses metais ao longo das peças fundidas 
(41) 
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Um.meio alternativo para resolver estes problemas é con 

feccionar placas de elementos combustíveis, utilizantio núcleos de 

dispersões, onde as partículas da Case dispersa estão uniformemen 

te distribuídas em uma matriz contínua de um material não físsil. 

O núcleo de um elemento conbustível ã base de disper 

soes consiste do combustível nuclear, na forma de metal ou oxido 

físsil e de matriz composta de metal, liga, substâncias cerâmicas, 

grafite, material orgânico ou outros materiais não físseis. 

As principais vantagens dos elementos combustíveis ã ba 

se de dispersões, em relação a elementos combustíveis de ligas, 

são descritas a seguir: 

a) Os elementos combustíveis ã b&se de dispersões possi^ 

bilitam a fabricação de núcleos com uma grande gama de variação 

de concentração das fases dispersas. 

b) Os elementos combustíveis de dispersões são mais re 

sistentes a danos de radiação durante tempo prolongado em serviço, 

do que os elementos combustíveis ã base de ligas. Esta alta esta 

bilidade à radiação e principalmente devida ao fato dos produtos 

de fissão' ficarem acumulados dentro ou nas vizinhanças de particu 

.Ias dispersas de combustível. O isolamento dos produtos de fissão, 

previne danos no núcleo do combustível como um todo. 

As dispersões mais estudas até o momento são aquelas que 

utilizam como fase dispersa U O 2 , ^ ^ 3 ' ^ ^ ^ ' '•̂ •̂̂ x' ® ^^2 ^ coiho 

matriz alumínio e aço inoxidável ( 7,11,18,19,28,31)^ 

I . • 

I Não se tem conhecimento de estudos realizados sobre ãis_ 

persões, utilizando-se como fase dispersa urânio metálico e como . 



matriz alumínio. 

O sistema uranio metálico-aluminio na faixa de concentra 

ções útil para uso em elementos Combustiveis, apresenta uma série 

de possíveis reações até atingir o IJAl^ que é o produto termodina 

micamente mais estável (fig. 1 ) . Essas reações devem ser perfeita 

mente conhecidas, tanto no aspecto termodinâmico quanto no cinéti. 

C O , para dar ao projetista subsídios necessários para que ele pos 

sa optar pela possível utilização ou não dos sistema na forma dis^ 

persão. 

Em decorrência dos processos de fissão nos elementos com 

bustívois, a composição do núcleo dos mesmos altera-se com sua 

utilização. Dessa forma, a cinética das transformações correspon

dentes é particularmente importante, sendo relativamente irrele 

vante a estabilidade termodinâmica do núcleo combustível, antes da 

É 

irradiação. 

O objetivo deste trabalho é fazer um estudo sobre o com 

portamento de elementos combustiveis, tendo como núcleo dispersão 

de urânio em alumínio. O trabalho abrange a obtenção do po de urâ 

nio, a mistura dos pos de urânio e alumínio, a compactadiiidade 

da dispersão, a fabricabi1 idade do núcleo e posteriormente da pia 

ca de!combustível, o comportamento da reação urânio-alumínio e o 

comportamento sob irradiação de uma placa prototipo de combustível 

contendo urânio natural, isto tudo visando o seu possível aprovei_ 

tamento como combustível para reatores de pesquisa e de ensaios 

de materiais. 



II -CONSIDERAÇÕES GERAIS 

11.1 . Teorj..u das dispersões 

Os principais tratamentos teóricos sobre elementos com 

bustíveis a base de dispersões foram realizados por Weber e 

Hirch Weber ^̂ "̂ ^ e White, Beard e Willis ^^''K Estes trata 

mentos fazem um estudo dos principais parâmetros envolvidos no 

projeto e utilização de elementos combustíveis a base de disper -

soes. Os parâmetros mais importantes são: tamanho das partículas 

do material combustível, distância do recuo dos produtos de fis_ 

são no material matriz, e fração volumétrica total do material dis^ 

perso representada pelas partículas do combustível. 

Os desenvolvimentos teóricos realizados por estes pesqui^ 

sadores, levam em conta dispersões ideais em vez de dispersões 

• reais 1 Apenas foram tratadas dispersões com partículas esféricas 

de tamanho constante formando um arranjo cúbico de face centrada, 

enquanto que as dispersões reais apresentam partículas de tamanho 

e fornu'^s variáveis. Consequentemente, os tratamentos teóricos não 

- oferecera dados absolutos referentes a efeitos de radiação, resi£ 

têncir mecânica, transferência de calor, corrosão e integridade 

do combustível durante o tempo de vida em serviço requerido, más 

pode dar subsídios para uma avaliação preliminar destas proprieda 
í 
I 

des. 

11.2. ,Dispersões Ideais 

Uma dispersão ideal é aquela que tem um arranjo de parti 

cuias com tamanho constante e forma esférica,de tal maneira que 



6. 

exista uma razoável quantidade do material da matriz entre as par 

ticulas, para possibilitar a existência de uma região não danifi^ 

cada pelos produtos de fissão. Como a distância média de recuo dos 

fragmentos de fissão das partículas combustíveis dentro da ma 

tril. é constante para um dado material da matriz, tem-se que: 

a) Para uma dada fração volumétrica de partículas de com 

bustível, quanto menor for o tamanho das partículas, maior será a 

região danificada pelo recuo dos produtos de fissão. 

b) Para um dado tamanho de partículas, quanto maior a 

fração volumétrica total das partículas de combustível na disper 

são, maior será a região danificada pelo recuo dos produtos de 

fissão. Es cas afirmações podem ser visualizadas na figura 2. 

D I S P E R S Ã O O R I G I N A L 

FRAÇÃO V O L U M É T R I C A CONSTANTE 

TAI^flANHO DE PARTÍCULA M E N O R . ' 
TAMANHO DE PARTÍCULA C O N S T A N T E , 

F R A Ç Ã O V O L U M É T R I C A M A I O R . 

FIGURA 2 - Dois casos de superposição de zonas 

danificadas. 

I N S T I T U T O C E P E S O U 
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No processo de fissão ocorre a formação de dois novos 

nuclídeos e a emissão de radiações . Mais que 80?, da energia total 

desprendida na fissão é concedida aos Fragmentos de fissão., na for 

ma de energia cinética. Estas partículas extremamente energéticas, 

percrrrem poucos microns, mas provocam sérios danos aos materiais, 

enquanto dissipam suas energias em forma de calor. 

A distância média (em microns) teoricamente calculada,pa 

2 35 -

ra o recuo uos produtos de Fissão do II " para varios materiais 

é ^21,35). 

U - metal 6,8 

UO 2 9,4 

Zr 9,1 

Fe 6 , 7 

Al . 1 3 , 7 

Uma condição essencial para preservar ao máximo as pro^ 

priedades iniciais da matriz é a continuidade das partes não dani 

ficadas. Portanto, a distância entre as partículas do combustível 

deve ser tal que não haja contato ou superposição das camadas da 

nifiçadas pelos produtos de fissão. 

I 

Para uma estrutura hipotética (partículas esféricas de 

combustível ocupando posições numa rede cúbica de face centrada), 

a distância d entre as partículas de combustível, pode ser rela 

clonada com o diâmetro ü destas partículas e a fração volumétrica 

da:; partículas de combustível da seguinte forma: 

^ 1/3 
d = D -1 (1) 
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D I Â M E T R O DA P A R T Í C U L A D 

FIGURA 3 - Distância entre [jartículas em função de 

seus diâmetros, para sistemas com vá 

rias frações volumétricas. 

Em geral, a distância entre as partículas ê descrita co 

mo se consistisse de duas partes: danificadas (Xm) e não danifica 

das (d ' ) , i onde, 

d = d ' + 2 Am ( 2 ) 

, Na figura 3, a região danificada entre as partículas é 

i n d i c a d a c ^ " ' uma linha tracejada paralela ao eixo das abscissas. 

A equação acima é valida para V£-<0,74. Com V j- = 0 , 74 , todas 

as partículas de combustíveis estariam em contato (d=0). Dessa 

forma, a fração' volumétrica de combustível máxima, ocupad.-i por 

partícu.las de combustível de mesmo diâmetro é 0,74 (figura 3 ) . 



•i; • 9 . -

os pontos de intersecção entre esta linha e as linhas que represen -

tam a função d = f ( D ) , com a fração volumétrica de combustível 

constante, determinam o tamanho crítico das partículas para as 

quais as zonas danificadas da matriz estariam em contato, mas sem 

superposição. 

A continuidade da parte não danificada da matriz é que 

brada quando o tamanho das partículas é menor ou igual ao tamanho 

crítico. 

Os efeitos dos danos de radiação na matriz são largamen

te deji^ndentes do volume relativo danificado Vdm/Vm, onde, Vdm e 

Vm são respectivamente o volume da matriz danificada, e o volume-

total da matriz. Esta relação pode ser expressa em termos da fra 

ção volumétrica do combustível, do tamanho das partículas do com 

bustível, e da distância média de recuo dos produtos de fissão no 
'i 

material da matriz: 

Vdm 

Vm 

V, 

1-V 
(1 + 

1 

l)/2 Xm 
r - 1 (3) 

I No projeto de elementos combustíveis, deve-se minimizar 

o volume da matriz sujeita a danos pelos produtos/de fissão. 

A parte da matriz não danificada ê dada por: 

1 -
Vdm 

Vm 
(4) 

Esta quantidade é mostrada na figura 4, como uma função 

de D/2Xm, para vários valores de V^. Nessa figura, a linha trace 

I N S T I T U T O D E P E S O U S * S E v í -R É "TC « S E N U C L E A R E S 
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jada indica os pontos onde existe contato das carnadas danifica -

das (d' = 0 ) . Os sistemas tio interesse prático são a(|ueles que 

correspondem as |)att:cs da curva do lado direito da linha trac^ia-

da. . 

3 Os efeitos produzidos no material da matriz devido aos 

danos de radiação são dependentes, do volume danificado, e do grau 

do dano. O último é afetado pela quantidade de produtos de fissão 

que são retidos nas partículas de combustível. O grau de retenção 

ê afetado pela natureza física do combustível, tamanho das partí^ 

cuias do combustível, e caminho livre médio dos fragmentos de 

fissão no material combustível. 

Uma fração do total dos fragmentos formados no processo 

de fissão permanece nas partículas de combustível, enquanto que 

o restante escapa das mesmas. O grau dos danos, provocados pelos 

• fragmentos de fissão, na camada.esférica da matriz, ao redor das 

"partrculas de combustível, pode ser caracterizado pela fração de 

fragmentos de fissão .(Pa) que escapa das partículas de combusti ; 

vel. ,A fração dos fragmentos de fissão que penetra na matriz, de 

cresce com o aumento do diâmetro das partículas do combustível, e . 

com a: diminuição da distância percorrida pelos fragmentos de fis 

são no material combustível. 

Weber e Hirch ^^^^ correlacionaram os parâmetros acima 

por meio da seguinte equação: 

•z 2A^ , / 2 A ^ \ 3 
Pa = -A_ í L. , L_, (5) 

4 D , 16 \ D / 

A equação (5) é válida para D>^A^. Todos os fragmentos de 

üT;;U1o'Drp7¡OU . - S E ^ ^ R - ^ É - I C " S E N U C L E A R E S 



fissãq escapariam das partículas de combustível, se o diâmetro da 

mesma 'fosse igual ou menor que o caminho livre médio dos fragmen

tos de fissão no material combustível (U/2X^<0,5). Um valor de Pa 

em torno à-^-, 10% é normalmente utilizado em projetos de elementos 

combustíveis. 

As considerações acima se referem a concentrações médias 

dos produtos de fissão nas partes danificadas da matriz. Na reali^ 

dade, a concentração dentro das partículas e nas zonas danifica -

das da matriz não é uniforme, mas depende do diâmetro das partí^ 

cuias 'do combustível e da distância entre elas. Esta relação é 

mostrada esquemáticamente na figura 5a, para três casos: 1) com a 

zona de penetração do produto de fissão menor que o raio da parti 

culc^, 2) com a zona de penetração do produto de fissão maior que 

o raio da partícula, mas menor ((ue o diâmetro; e 5) com a zona de 

penetração do produto de fissão maior que o diâmetro da partícula. 

Os pohsiveis esquemas de distribuição dos produtos de fissão em 

duas partículas adjacentes de mesmo diâmetro e no espaço entre 

elas,'são mostradosnas figuras 5b e 5c, em função do tamanho de 

partículas e da distância entres elas. 

Estes fatores da distribuição das concentrações dos pro 

dutos de fissão devem ser levados em consideração durante o proje 

to do!5 elementos combustíveis de dispersões. 

j Uma avaliação quantitativa da estabilidade sob irraax'a -

ção de elementos combustíveis de dispersões, não deve se basear 

somente nas regras descritas acima, pois a vida em serviço do ele 

mento combustível pode ser afetada por muitos outros fatores. En 

tretanto, as considerações acima sobre danos de radiação servem 

Gomo um ponto de partida na avaliação preliminar do desempenho dos 
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elementos combustíveis de dispeisões. 

o 

05<4- < 10 
25, f 

r* 

m 

FIGURA 5 - Concentração dos produtos de fissão em 

combustíveis ã base de dis])ersão. 

11.3. Dispersões Reais 

Existem alguns sistemas, onde as dispersões reais chegam 

a estar próximas do caso ideal. Partículas de combustível torna 

das e-î f ericas e recobertas com carbono pi rol í tico, com aço inoxi^ 

dâveljou metais refratários chegam a estar próximos do caso ideal. 

Entretanto, na maioria dos casos as partículas de combustível em 

1 

sistemas reais são irregular.es e seus tamanhos podem variar ba£ 

tante, devido ao manuseio do pó que provoca produtos finos por 

atrito, especialmente durante a mistura. Também o processo de tra 

balho a quente a que e submetida a dispersão durante a fabricação 

da placa de elemento combustível pode provocar aglomerados,frag -

mentãjção, e alongamento de partículas. Muitas dessas imperfeições 

http://irregular.es


são vi'síveis numa microestrutura de combustível de dispersoes. 

I 

Tudo que pode ser feito com as dispersões reais e proces 

sã-las de maneira a obtê-la tão próximas ao caso ideal quanto pos 

sível.' O grau de desvio da idealidade causado pelas fragmentações 

ou pefos alongamentos das partículas durante o processo de fabri-

càçãori-pode ser determinado através de metalografía quantitativa e 

ser relacionado com as condições de fabricação ^^^^ . 

í 

11.4.i¡Princ'pais requisitos na seleção de materiais para elemen 

:tos combustíveis ã base de dispersões 

i' Um dos requisitos para os materiais a serem usados em 

elementos combustíveis ã base de dispersões é que todos eles se 

jam compactíveis a temperatura de serviço, e ã temperatura utili

zada durante a fabricação dos elementos. Elemeiitos combustíveis 

podem,ser fabricados com materiais (|ue não sejam inteiramente com 

patíveis, desde que esta incompatibilidade não ocasione riscos ao 

bom funcionamento do elemento combustível ^ . 

Os requisitos desejáveis para o material físsil são rela 

cionados a seguir: 

1) Deve conter a máxima concentração possível do isótopo 

físsil. O elemento combustível terá desta forma um volume mínimo, 

o qual favorece a estabilidade sob radiação. 

2 ) Deve ser estável sob irradiação, isto é, deve manter 

suas dimensões, e deixar escapar poucos produtos de fissão. 

'! 

) 3) Deve ter preferivelmente uma condutividade térmica al^ 

ta, evitando portanto grandes gradientes de temperatura no elemen 



to combustível em operação. Entretanto, materiais físseis com bai^ 

xa condutividade podem ser utilizados, desde que o material da ma 

triz seja bom contkitor térmico. 

4) Deve ter suficiente resistência mecânica, para não 

ocorrer desintegração de partículas durante o j i r ocesso de fabric£ 

ção dó elemento combustível. 
I 

5) A composição do composto que contém o isótopo físsil 

não pode vuriar sob irradiação. 

i Os requisitos desejáveis para os materiais da matriz e 

do revestimento são: 

1) Alta resistência mecânica e adequada plasticidade pa 

ra suportar as tensões criadas por fatores externos e internos. 

Os fatoi-es externos que causam tensões nos elementos combustíveis 

-são:,-

I a) vibração devido a flutuação do refrigerante; 

b) distorções nos componentes do núcleo do reator; 

c"* pressão do refrigerante. 

As tensões que podem ser induzidas por fatores internos 

ao elemento combustível são: 

¡ a/térmicas associadas com gradientes de temperatura; 

b) devidas a mudanças de fase; 

c) causadas pelo aumento no volume do material físsil 

sob irradiação, e pelo acúmulo de produtos de fissão, ao redor 

das partículas de material físsil; 
i 

I d) criadas devido a diferenças na expansão térmica dos 



matei-iais físseis, matriz e revestimento. 

2) Variações na resistência mecânica e na plasticidade , 

provocadas pela irradiação, dentro de limites, tais que os efei_ 

tos produzidos nos elementos combustíveis em serviço sejam mini 

mos . 

!: 3) Alta condutividade térmica para que haja boa transfe-

rência de calor e para que não ocorram tensões térmicas durante o 

serviço. 

1 

i 4) Alta resistência a corrosão e erosão pelo refrigeran

te. As especificidades para corrosão e erosão da matriz podem ser 

menos exigentes do que para o revestimento. A resistência ã corro 

são do material de revestimento deve ser tal que suporte satisfa

toriamente toda a vida de serviço do elemento combustível. 

5) Alta resistência a fadiga por causa de tensões provo 

cadas pelas ciclagens de temperatura no elemento combustível, re 

sultantes das variações nas condições de trabalho. 

6) Valores aproximadamente iguais de coeficientes de ex 

pansão térmica para prevenir altas tensões durante o aquecimento 

do eJ.emento combustível. I: desejável também que os coeficientes de 

expansão térmica dos materiais, da matriz e do revestimento, não 

sejam muito diferentes daquele do material físsil. 
i ' ' • 

7) Valores de seção de choque de captura de neutrons dos 

materiais da matriz e do revestimento não muito altos. 

8) Alto ])onto de fusão c alta temperatura de recristali-

zação., para assegurar adequada resistência na temperatura máxima 

de trabalho do elemento combustível. Isto é particularmente impor 

tante jno caso de materiais de elementos combustíveis para reato 

res de alta temperatura. 

c- f y ;Í i: N U B L A R E S 

I. P . E. N. 



Levando-se em conta os requisitos acima citados, pode-se 

elaborar uma lista dos compostos de urânio e de plutonio que pode 

rão servir como materiais físseis em elementos combustíveis a ba 

se de dispeisões (ver tabelas 1 e 2) . 

Na tabela 3 são apresentados os materiais potencialmente 

candidatos a matriz. 

Compostos Densidade 
Volume de urânio 

por cm do com 

posto, aii"̂  

Ponto de fusão, 

°C 

U 19,0 5 1 ,0 113 2 

U A I 4 6 ,06 0,2 2 730 

10 ,96 0,51 2750 

^ 3 0 8 
8,39 0 ,33 decompõe 

UC 13,63 0,69 2350-2400 

UC2 11 , 70 0 ,56 2450-2500 

UN 14 ,31 0 , 71 26 30 

" U 2 r 2 10,3 0,31 600* 

NBe-^3 4 , 73 0 , 15 2000 

U 2 T Í 15,22 0 , 73 890** 

UjSi 15,6 0 , 77 930 

U,Ni 17,6 0,89 790** 

' UAI 2 8,14 0 , 35 1590 

UAI 3 6,8 0 , 26 

U,Fe 17,7 0,91 815 + 

i U F e 2 13,2 0,48 12 35 

UPb 14,5 0,41 1280 

U 3 S Í 2 12,2 0 ,59 •1650 

U^^Mn 17,8 0,91 726** 

; UgCo 17.7 0,90 830** 

13,0 0 ,49 1500 

- . USi 9,25 0,40 1600 

U S Í 2 8,98 0,38 1600 

U N Í 5 11, 31 0 ,27 1300 

UCU5 10,6 0,24 1052 

T de desordenamento; ** Temperatura de reação peritética; 
:i de decomposição. 

* Temperatur 
+ Temperatur, 

TAB I:. LA 1 - Compostos de urânio utilizáveis em dis ne rsão ̂  



Compostos 

[ 
Densidade 

g/cm^ 

Volume de plu 
tônio por cm^ 
do 7compôsto, 
cm^' 

' — - •-

Ponto de fusão, 

°C 

PUO2 11,46 t) , 5 1 2240 

•PnC 13,60 n ,66 18 5 0 

PuN 14 ,23 0 ,69 

PuBe^3 4 , 36 0 , 1 5 1700 

1 P u F e 2 12,53 0,44 12 30 

12,70 0 , 30 2200 

i 
; ; P U A I 2 

8,09 0 , 34 1480 

! p u A 1 3 6 ,89 0 , 26 1270 

IPuAl^ 6,11 0,18 920 

.TABELA 2 - Propriedades dos compostos de plutonio 
(35.) 

Metal / Ponto de fusão 

°C 

Seção de choque de 
absoixão microscó
pica*, harns 

Seção de choque 
macroscópica. 

Al 660 0,22 0 ,013 

jBe 1282 0,01 0,0013 

Fe 1535 2,4 0,20 

Mg 651 0 ,0 59 0 ,0025 

Mo 2610 2,4 0,15 

Nb 2468 1,1 0,061 

Ni 14 5 2 4,5 0,41 

Ti 1668 5 , 8 0,33 

V 1890 4 , 7 0 , 3 3 

Zr 185 2 0 ,1 8 0 , 0 0 8 

energias térmicas 

j 

TABELA. 3 - Metais potencialmente candidatos a matriz ^^^^ 
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A partir dos dados da tabela 1, foi feito um gríífico da 

concentração en. peso de urânio cm tunçao da fração volumétrica de 

alguns compostos de urânio para uma dispersão onde a matriz e de 

alumínio (figura 6 ) . 

Nessa figura nota-se a grande variação que existe na fra 

ção volumétrica dos compostos de urânio, para a mesma concentra -

ção de urânio, numa dispersão onde a ¡iiatriz é alumínio; se por 

exemplo, fcr usado urânio metálico em vez de UAi^, a fração volu 

métrica da fase dispersa é cerca de quatro vezes menor. 

I Levando-.'^e em conta principalmente esse fator, é que foi 
i' 

escolhido para este trabalho o sistema urânio metãlico-alumínio , 

embora sabendo-se da reatividade entre os dois metais, a qual foi 

estudada por diversos pesquisadores (3,6,9,17,26,27,30,31)^ 

guns dos quais apresentam resultados conflitantes. 

-̂Î  • • l^^ocesso de fabricação de elementos combustíveis 

Neste item discute-se a faljri.cação dos elementos combus^ 

tiveis do ponto de vista de processamento metalúrgico. Os deta 

lhes específicos da fabricação dos elementos serão discutidos no 

próximo capítulo. Diversas revisões na 1 iteratura^^'^^ ' ̂ ' ' '̂"̂  

4 3,44,4j,46) QfQ^Q^Q^ informações detalhadas sobre a fabricação de 

elementos combustíveis a base de dispersões. 

11.5 .1. Fabricação de Núcleos 

'i' •.. . . 

O método empregado para fabricação de núcleo de elemen 

tos combustíveis de dispersões é o de metalurgia do pó, que con 

'I i _ 

sisteí na utilização de materiais combustíveis e da matriz na for 



F
j
G
U
R
A
 
6
 
-
 
C
o
n
c
e
n
t
r
a
ç
ã
o
 
e
m
 
p
e
s
o
 
d
e
 
u
r
â
n
i
o
 
e
m
 
f
u
n
ç
ã
o
 
d
a
 
f
r
a
ç
ã
o
 
v
o
l
u
m
é
t
r
i
c
a
 
d
e
 
a
l
g
u
n
s
 

c
o
m
p
o
s
t
o
s
 
d
e
 
u
r
â
n
i
o
 
p
a
r
a
 
d
i
s
p
e
r
s
ã
o
 
c
o
m
 
m
a
t
r
i
z
 
d
e
 
a
l
u
m
í
n
i
o
.
 



¿i. 

3 ) Não existe dificuldades para produzir dispersões, no 

qual as partículas de combustível, de tamanho e forma especifica

das, estejam uniformemente distribuídas dentro do volume da ma 

triz.' 
• I 

4) A perda de material durante a fabricação é muito pe 

quena. 

A fabricação de núcleos de elementos combustíveis por 

metalurgia do pé, envolve usualmente os seguintes estágios: 

1) Preparação dos pés do combustível e da matriz. 

2 ) Pesagem e mistura dos pos a serem utilizados na dis 

persão. 

ma de pos, misturando-os iias devidas proporções e compac t: ando-os. 

As principais vantagens do método de metalurgia do po pa 

ra produção de núcleos de dispersões para elementos combustíveis, 

são i;istadas a seouir: 
i 

1) As temperaturas utilizadas durante o processo de £a 

brickção são usualmente menores que a temperatura de fusão dos 

materiais da matriz e do combustível. Nessas condições são mais 

numerosos os materiais que podem ser utilizados em núcleos de ele 

mentos comüustíveis, devido a maior compatibilidade dos mesmos em 

temperaturas relativamente iiiais baixas. 

2 ) O método permite a produção de dispersões que de ou 

tra forma seriam difíceis ou impossíveis de serem preparadas.Exem 

pios de tais sistemas são aqueles constituídos de matriz metálica 

e combustível cerâmico e aqueles com uma estrutura complexa, no 

qual cada partícula é envolta por uma camada metálica, de grafite 

ou cerâmica. 



3) Compactação dos pos misturados para obter o núcleo na 

forma e tamanho especificados. 

4) Tratamento térmico ( s i n Le ri zação) do núcleo jnensado 

para reduzir sua porosidade e para atingir os valores requeridos 

de densidade, resistencia mecânica, condutividade térmica, etc. 

Em alguns sistemas este tratamento não é necessário, pois os valo 

res especificados são obtidos somente com a compactação. 

11. 5 . 2 . Fabricação de placas combustíveis 

Para a fabricação de placas de elementos combustíveis 

foi utilizada a técnica de montagem de núcleo, moldura e revesti_ 

mento (picture frame technique) e posterior laminaçao a quente.Es 

ta técnica é bastante utilizada na fabricação de elementos combus 

, (15,16,19, 25,31,37, SO) 
tiv^is tipo placa ' > ' ' ' ' ^ , , 

•i 

Apos a montagem do núcleo na moldura e a colocação dos 

revésVimentos, as bordas do conjunto são soldadas, deixando os 

cantos sem solda, para facilitar o escape de gases do interior do 

sistema nos primeiros passos da laminaçao. 

A figura 7 apresenta o escpiema de um conjunto antes da 

laminaçao. Normalmente para se obter um bom caldeameato entre o 

núcleo e o revestimento, a redução, durante a laminaçao, deve ser 

maior do que bO% em espessura. 

; O núcleo do combustível é facilmente localizado após a 

laminaçao, por meio de radlografias,devido a grande diferença de 

densidade entre o combustível e o revestimento. 

p. 
Ura diagrama esquemático do processo completo de fabrica 



çao das placas de elementos combustiveis, utilizado neste traba 

Iho, ê apresentado na figura 8. 

i ! 
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Z4. 

REVESTIMENTO 

NÚCLEO 

MOLDURA 

REVESTIMENTO 
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Ill - TÉCNICA EXPERIMENTAL 

111.1. Materiais 

111.1.1. Alumínio 

Utilizou-se alumínio llOO, cm forma de chapas, de 3,2 mm 

de espessura, para o revestimento e para a moldura do elemento|com 

bustível. Também na matriz foi utilizado aluminio 1100, mas em 

forma de p 5 (adquirido de Industria Metalúrgica Belgo Brasileira). 

A composição química nominal do aluminio 1100 é apresentada na ta 

bela 4. A distribuição granulométrica das partículas do p 5 de 

aluminio é dada na tabela 5 , enquanto que a figura 9 apresenta a 

morfologia do mesmo. 

Al 99 ,00 min 

Fe + Si 1,00 max 

Cu 0 , 20 max 

Mn 0 , 0 5 max 

Zn 0 ,10 max 

Outros 0 ,15 max 

TABELA 4 - CoDiposiçao química nominal 
do almnmio 1100 (?, em peso) 

Tamanho, m Peneiras, malJias por 
polegada linear 

s em peso 

> 149 

149 - 105 

105 - 53 

53 - 44 

<44 

+ 100 

- 100 +150 

- 150 + 270 

- 270 •+ 325 

- 325 

O 

4,2 

84,1 

9,7 

2,0 

T,'\BELA 5 - Distribuição granulométrica do p 5 de alumínio 



FIGURA 9 - Po de aluminio 1100 - Aumento 50 X 

111 .1. 2 . Po de uranio metálico 

Três processos foram utilizados com a finalidade de se 

obter uranio metálico em p5: a) hidretaçao; b) redução; c) mecâni 

co • 

a) Processo de hidretaçao 

O processo de hidretaçao ocorre através de uma reação 

reversível entre o metal e o hidrogênio em determinadas condições 

de temperatura e pressão (^^'-^1^. 

U 
/metalico^ 225 C 
\maciço 

-> UH. 
2 50°C 

H, vacuo 

-> U (P5 metálico) 

As experiências i'oram roa I i •.'.ada s em forno com atmosfera 

controlada (Wild Barfield), obedecendo-se a sequência abaixo: 



Um pedaço de urânio metálico com cerca de 20g, retirado 

de um tarugo de urânio refinado a vácuo, foi colocado em cadinho 

de aço inoxidável e introduzido na câmara de a(iuecimento do forno, 

que foi evacuada até 5X10""^ torr. Posteriormente fez-se a introdu 

ção de hidrogênio na câmara do forno atingido a pressão de 1,8atm. 

Foi iniciado então o aquecimento do forno até atingir 

225°C, na qual a velocidade de reação entre o liidrogênio e o urâ 

nio é máxiir^ ^^^^ , permanecendo nesta temperatura até que todo o 

urânio se transformasse em UH^ (aproximadamente 30 minutos). Apos 

a completa hidretaçao, desligou-se o sistema de aquecimento do 

forno. Quando a temperatura interna atingiu a ambiente, a câmara 

do foí-no f:̂ i novamente evacuada até SXIO"""^ torr. Depois seguiu-se 

novo aquecimento até 250°C, permanecendo nesta temperatura atéque 

todo o U H j , que é um po fino, se transformasse em po de urânio me 

tâlico, sendo em seguida a temperatura elevada para 800°C, perma 

necendo nesta por 30 minutos com o objetivo de se fazer uma pré-

sint'eri zação do po e assim evitar a pi roforicidade do mesmo, devi^ 

do a diminuição da área superficial. Depois deste tratamento, o 

forno foi -desligado e quando a temperatura interna atingiu a tem 

peratura ambiente, ele foi aberto. 

Os resultados obtidos por este método, apos ter-se feito 

muitas variações, não foram satisfatórios, ocorrendo a oxidação 

do pó ou. durante a sua fabricação ou quando a câmara do forno era 

abert.- . 

b) Processo de redução 

As experiências de redução de óxidos foram realizadas 

em reservatórios de aço, hc laiiet icamente fechados (bomba de redu -

ç ã o ) , colocando no seu interior a carga a ser reduzida. A superfí^ 
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cie interna da bomba de redução foi revestida com material refra 

tãrio, pois a temperatura durante a reação pode atingir até 1600°C. 

A carga a ser reduzida, constituída de UO^, Ca ou Mg (co 

mo agentes redutores) e CaCl^ (como fluxo). Tanto o cálcio quanto 

o magnésio foram adicionados com 30"« em excesso com relação a es^ 

tequiometria, enquanto que o fluxo (CaCl2) Toi colocado na propor 

- ção de 10% em peso do total da carga. 

Após a bomba de redução ser fechada, a mesma foi introdu 

zida em um forno tipo mufla e aquecida a uma taxa de 300 " c/h, até 

atingir a temperatura de reação, que é de 730°C Em algumas 

experiências, após ter ocorrido a reação, elevou-se a temperatura 

até 1200°C, perinanecendo constante por 2 horas, a fim de se obter 

aglomeração das partículas originalmente muito finas. 

3 

A separação do |)o dc urânio do restante da carga (escória, 

refratário, etc,) foi feito lixiviando-se todo o material por vã 

rias vezes com uma solução fiN de ácido acético, e posterior lava_ 

gem em álcool. 

Muitas experiências foraii) rc;alizadas, variando-se a tem 

peratura, a porcentagem dos componentes da carga, o refratário de 

revestimento da brmba, a atmosfera do forno, o tamanho da bomba 

de redução, a compactação da carga, mas não se chegou a resulta -

dos satisfatórios, pois também neste caso o pó produzido oxidou,an 

tes mesmo da bomba ser aberta. 

Os resultados dos processos a e b, poderiam ter sido sa 

tisfaterios, caso as experiências tivessem sido realizadas em am 

hi.entes com atmosfera totalmente controlada, condição essa que-: 
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poderia, por exemplo, ser cumprida com utilização de caixas de lu 

vas com atmosfera inerte. 

c) Processo mecânico 

Inicialmente produziu-se urânio mel;âlico através da 

redução de UF^ com cálcio e com magnesio em bombas de redução,com 

um rendimento no processo de 94%. Este urânio metálico foi então 

refundido em vácuo de 10 ^ torr, obtendo-se tarugos de urânio re 

finado'. A análise química deste urânio é mostrada na tabela 6. 

Si 2 20 fípm 

Fe 1SOppm 

Mg lOOppm 

Cu 38ppm 

Mn 1 2 ppm 

Cr 10 ppm 

Ni 12 ppm 

TABELA 6 - Análise química do 
urânio refinado 

Desses targuos, foram retirados raspas com cerca de 

100pm;de e^spessura e de comprimento variando de alguns mi lime 

tros até cerca de 10 cm. Estas ras|)as foram retiradas em torno me 

cânico a uma velocidade de 75 rpm, sendo limpas em solução 1:1 de 

ácido nítrico. Posteriormente essas raspas foram trituradas num 

moinho Fritch Pulverisetti tipo 00.001 até (|ue as mesmas se tor 

nassem pequenas partículas. 

O tamanho de partícula ideal deve estar entre um tamanho 

mínimo, o qual foi calculado através da fórmula (1), e um tamanho 



máximo^ que ê limitado pelas condições de fabricação e que deve es 

tar entre ura quarto e um terço de espessura final do núcleo do 

elemento combustível ^^^^ . Como a espessura nominal do núcleo de 

placas, combustíveis para o reator IJiA-Rl ê de 50 ym e levando - se 

eni conta essas regras,as part ícul as foram selecionadas, através de pe 

neiramento, no intervalo de 150 e 2 70 mesh, onde as partículas po 

dem possuir um tamanho de 53 a 105 um (figura 1 0 ) . 

FIGURA 10 - Po de urânio selecionado por peneira 

mento entre 53 e I05ym - Aumento 50X 

Antes de ser feita a mistura com o p5 de alumínio, o pé 

de urânio foi submetido a uma nova limpeza em solução 1:1 de áci^ 

do nítrico. 

r i 1 . 2 . Mistura e compactação dos pés de alumínio e urânio 

Após a pesagem dos pós de urânio e alumínio nas devidas 

_ c u • i 
. ,.. L A R E S 
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proporções, fez-se a mistura, umideceñdo-os em álcool, para se ob 

ter uma distribuição mais homogênea das partículas. A prensagem 

foi feita a frio, em prensa hidráulica manual, com capacidade pa 

ra 100 toneladas, utilizando-se matrizes cilíndricas de vários 

diâmetros e matriz retangular. Proíluziram-sc cerca de 100 pasti, 

lhas, com diâmetros de 8,0, 10,0 e 12,0 mm e altura entre 3,2mm e 

20,0mm e briquetes com 64,0 X 32,0 X 3,2 mm^. Para maior facilida 

de extração das pastilhas, utilizou-se estearato de zinco como lu 

brificante. 

III. 3*J Determinação do comportamento plástico das dispersoes 

i 

A determinação do comportamento plástico das dispersões 

foi. feito por meio de ensaios de compressão em. máquina de ensaios 

mecânicos Instron, modelo 1125, utilizando-se corpos de provas ci. 

lindricos com 10 mm de diâmetro e 20 mm de altura. Três amostras 

foram sujeitas a ensaios, sendo luna de po de alumínio compactado , 

outra de Al-U (451 em peso de U) e a terceira de Al-U (871 em pe 

so de ü ) . O objetivo destes ensaios foi comparar as propriedades 

plásticas ;das dispersões com as da amostra de alumínio, obtendo -

se informações a respeito da facilidade ou não da laminaçao de£ 

tas dispersões. 

III .4;. Montagem do conjunto moldura-núcleo-revestimento e lamina 

s ã o 

i 

Os conjuntos destinados a fabricação de placas de elemen 

tos combustíveis j)or laminaçao são construídos por moldura e re 

vestimentos de alumínio 1100 e por núcleo de dispersão de urânio 

e alumínio. Essa técnica ê bastante utilizada para a fabricação de 

elementos combust í v^eis planos para reatores de pesquisa (Cf. se 
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çao II. 5.2 e mostrado na figura 7 ) . 

Apos o ajuste da moldura e das chapas de revestimento,as 

mesmas foram decapadas por imers.ão em solução aquosa com 10% de 

soda cáustica, ã temperatura de SO'^C, por 3 minutos, seguida de 

lavagem em água e neutralização em solução de ácido nítrico a S0% 

em volume por 2 minutos, lavagem em água quente e secagem. 

As partes foram então montadas e o conjunto £oi preso 

por grampos para permitir a soldagem das bordas. 

A soldagem foi feita pelo processo TIG, soldando-se cada 

lado com um cordão contínuo. Os quatro cantos não foram soldados 

para possibilitar o escape de gases internos nos primeiros passos 

da laminaçao. 

A laminaçao foi feita ã temperatura de 600°C, utilizando 

um laminador de ])recisão "Stannat-Mann". O aquecimento foi feito 

em forno tipo mufla, sendo que antes do primeiro passo de l'-'̂ ina 

ção o conjunto fi>.ou por 30 minutos na temperatura de óOO^C, para 

que houvesse perfeita homogeneização. Apos cada passo de lamina 

ção, o conjunto voltava para o forno permacendo nesse por 5 minu 

tos para que houvesse uma recuperação do material deformado, faci 

litando desta forma a deformação seguinte. 

Apos a laminaçao das placas foi realizado nas mesmas o 

ensaio de empolamento (blister test) a 500°C por 1 hora. Este en. 

saio tem como objetivo salientar possíveis falhas devidas ã falta 

de caldeamento durante a laminaçao. 



i.). 1.5, Ra d i ograf i a 

As placas <iiic nfid ap rosen í:araiii (l(íf (M lns apó;, o ensaio dc 

empolamento, foram submetidas a exames radiografieos. As radiogra 

fias foram feitas '.:om a finalidade de: 1) observar-se possíveis 

defeitos devidu a laminaçao, principa luiente defeitos terminais no 

núcleO| (que são muito comuns nestes casos), 2) verificar a homogjs 

neidade da dis])ersao apos a laminaçao e determinar com exatidão a 

localização do níicleo, para permitir o corte das bordas das pia 

cas . 

i • 

I Foi utili::ado o apcrrelho de raios X Sperry 300KVP, 0]je 

rando ' com uma voltagem de 75 kV, corrente de 1 mA e tempo de 15 

segundos. O filme utilizado foi o Kodak tipo AA54 de grão fino. 

' ̂  • '-̂  • Ivat amentos térmicos 

Foram feitos tratamentos térmicos em diferentes tempera

turas e tempos em pastilhas de alumínio-urânio com diâmetro de 

10,0mm e altura de 3, 2mm e também em amostras provenientes de pla^ 

cas laminadas. 

Estes tratamentos térmicos foram realizados com o objeti 

vo de se conhecer o desenvolvimento da reação entre o urânio e o 

alumínio na dispersão, sendo os pi'odutos desta reação posterior -

mente identificados, por difração de raios-X e metalografía ótica. 

' As pastilhas foram encapsuladas em tul)o de pirex sob vá 

cuo d6 5X10 ^ torr, enquanto que as amostras provenientes das pia 

cas laminadas foram tratadas em atmosfera normal, pois nesta caso 

o núcleo estava protegido do meio exterior pelo revestimento de 



alumínio. 

Os tratamentos £ot-am feitos em fornos tipo mufla e a tem 

peratura foi controlada para ter a j i e n a s pequenas flutuações(í5°C) 

durante todo o tempo de tratamento. 

Os valores de temperaturas e de tempos de tratamentos são 

mostrados na tabela 7. 

111 . 7 Difração de raios-X 

1 

' Para identificação dos produtos de reação entre urânio e 

alumínio nas dispersões, foi empregada a técnica de difração de 

raios X. 

O aparelho utilizado foi um de marca RlGAKlJ DfiNKr tipo 

S'G-7, com tubc de cobre operando a 40 kV e 24 mA, com filtro de 

níquel, e contador de cintilação. O ângulo de divergência utiliza 

o 
do foi de 1'=' e a vadiação foi a KVt do colire ( A = 1,S4 2 A ) . 

! 

o diagrama esquemático do aparelho é apresentado na figu 

rali. 
• j • 

Foram obtidos diagramas de difração, na temperatura, am 

bientQ, de todas as amostras tratadas termicamente como mostrado 

na tabela 7. Após os tratamentos térmicos, as pastilhas foram poli 

das até que as superfícies se apresentassem sem defeitos. Para as 
I 

amostras provenientes das placas laminadas, o polimento foi feito 

até sé atingir o centro da placa, no qual o núcleo se apresenta 

totalmente exposto. 



1 \ Tcr-oeratL ;a, 
'-TeTTiTYi — \ 'for^ — 

lOO^C 300°C 
- - 1 

600°C 

trata'ñento, \ e tipo de 
(h) \̂  amostra 

Pasti lha Placa Pastilha 
racuo 

1 
Placa Pastilha 

vácuo 
Placa 

1 X 

i 
2 X X 

i 
! .4 X X 

5 , i X X 

8 X 

10 i X 
1 

X X X X 

15 X X 

X X 1 X X 1 X X 

X i 
1 

X 1 X 
X 

40 X X j X X 

50 X X 

60 X ! 

S6 X X X 

100 X X 

ISO i X X 

160 • 1 X i 1 
200 X 

1 
; X ! 

240 
i 1 1 

TABfcL̂  7 - Quadro mcs-trando as tcnperaturas c tempos de trat;riientos sofridos pelas pastilhas e amostras urovcnientos 

de placas,laminadas. 
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A M O S T R A 

FIGURA 11 - Arranjo experimental usado para 

analise de difração de raios-X 

Tí 1.8. • Metalofirafia 

Esta análise foi utilizada para determinar a homogeneida 

de das dispersões antes e apos a laminaçao, obervar o caldeamento 

do núcleo com o revestimento, assim como verificar onde e como a 

reação? se desenvolve nas amostras ti-atadas termicamente. 

: Todas as amostras usadas nesta análise foram polidas su 

cessivjamente em papel abrasivo (400, 500, 600, 3-0 e 4-0) e em 

alumina (0,05)jm). As amostras que liaviam sido tratadas termicamen 

te, apos o polimento permaceneram durante um dia expostas ao ar 

para que o uranio que ainda não havia reagido durante o tratamen

to ox lidasse, dif erenciando-se assim dos produtos de reação. 



1 11 . 9 . Dilatometria 

A reação do urânio com o alCiiriinio também foi estudada pe 

Io métlodo dilatométrico, utilizando-se um dilatômetro universal 

modelo; UI^D. 

As amostras de dispersões de alumínio-urânio (45", em pe 

so de U) utilizadas foram pastilhas com 8,Omm de diâmetro por 7,0 mm 

de altura compactadas a frio. 

Os ensaios foram realizados isotérmicamente a 400°C 

450°C,500°C e 550 " c por um tempo de 5 horas. 

Utilizou-se atmosfera de argônio purificado pela passa -

gem do argônio através de "trap", contendo liiiialhas de urânio me 

tilico mantido a 500°C durante o ensaio, onde o oxigênio presente 

era retido. 

n1.1:0. Análise da penetração do urânio através do revestimento 

de alumínio 

Para verificar se houve penetração de urânio através do 

revestimento de alumínio, utilizou-se placas em miniatura conten

do como nficleo pastilhas deformadas de dispersões de alumínio-urâ 

nio com 45*0 em peso de urânio. A figura 12 apresenta uma das pia 

cas utilizadas para este fim. 

Essas placas sofreram tratamentos térmicos por 9 6 i oras 

a 60°C, 100°C, 300°C e 600°C. ApÕs os tratamentos térmicos, foram 

retiradas amostras dessas placas, as quais foram analisadas por 

energia dispersiva de raios-X (EDAX). As medidas por meio do 



FIGURA 12 - Placa em miniatura cie elemento combustível a base 

dispersão tio Al-U (45'ú em peso) , de onde íoram ti 

radas amostras ]>ara analise de penetração de urâ 

nio no revestimento de alumínio. 

FIGURA 15 - Radiografia da placa utilizada no ensaio de irradia 

ção, antes do início do ensaio. 
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EDAX foram feitas cia superfície externa da placa até o centro da 

mesma apos sucessivos polinientos e contagens a cada lUüum. O apa 

relho utilizado para esta analise foi o EDAX 707 15 que esrá aco 

piado a um microscopio eletrônico de varredura marca Cambridge,mo 

delo S-4. 

As condições de operação dui-ante as medidas foram as 

seguintes: 

a) Condições do MEV 

Corrente do filamento - 2,2 A 

Corrente do feixe - 18 5uA 

Tensão do feixe - 18 kV 

Aumento - SO X 

b).Condições do EDAX 

' Escala vertical - 10 000 X 

Intervalo de energia - O - 4 keV 

Contagem de alunrínio - 40.000 

II1.11 . Ensaio de irradiação 

Uma placa em miniatura, contendo como núcleo dispersão 

de urãnio-alumíni o com 4S" cm peso de irrânio, medindo 1 36,85mm de 

compri::iento, 41,9Smm de largura e 1 , 36mm de espessura, foi irra -

diada' no reator de pesquisas TEA - RI. A figura 13 mostra a radio 

grafia da placa antes da irradiação.' 

A placa para ser irradiada foi colocada em um dispositi

vo, o qual a isolou da ã}.',ua da piscina do reator, evitando assim 

contaminações da agua da jxiscina devido a possíveis danos provoca 

I p F r-j. 



dos na placa durante a irradiação. Um esquema do dispositivo uti. 

lizado para a irradiaçcão e mostrado na I"i gura 14. 

A irradiação foi feita em duas etapas, inicialmente na 

posição 01 onde o fluxo de neutrons ê de 1,6X10'^''"n/cm''S e poste 

' 12 2 
riormpnte na posição 21 onde o fluxo de neutrons é de 2,3X10 n/cm S-

I 18 2 
O fluxo de Neutrons integrado foi de 8,663X10 n/cm . 

i 

i 

A temperatura da superfície da placa durante a irradia -

ção foi monitorada por meio de um termo-par que indicou 32°CÍ1°C 

durante o ¡tempo de irradiação. 

; A cada 15 dias retirou-se a placa do interior do disposi^ 

tiv^. para uma inspeção visual, a fim de se verificar possíveis fa 

lhas ocasionadas pela irradiação. 
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F I O D E S U S T E N T A Ç Ã O 

T A M P A 

S U P O R T E 

T E R M O P A R 

P L A C A C O M B U S T Í V E L 

C A M A R A 

FIGURA 14 - Dispositivo utilizado para a irradiação da 

placa de elemento combustível no reator 

lEA-Rl. 
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IV - RESULTADOS E DISCUSSÕES 

Neste capítulo são apresentados e discutidos os resulta

dos de cada etapa deste trabalho. 

IV.1. Obtenção do p5 de uranio 

I Após diversas tentativas mal sucedidas com o objetivo de 

se obter pó de urânio nos tamanhos desejados, pelos métodos de 

hidretaçao e redução, descritos no capítulo anterior, o mesmo foi 

obtido através de processo mecânico, utilizando-se raspas de tor 
i _ _ 

no, trituração e seleção por peneiramento. 

A obtenção de pó de urânio por esse método é bastante de 

morada, devido a trituração ser dificultada pelo fato do urânio 

apresentar relativa dutilidade e os pós finos serem altemente piro 

foric:OS, exigindo cuidados especiais, tais como a imersão do urâ 

nio eb líquidos protetores (benzeno-ciuerozene) durante a tritura 

ção. 

' Como, para uma carga completa de elementos combustíveis 

para reatores de pesquisa e ensaios de materiais a quantidade de 

urânio é inferior a 10 quilogramas, o processo pode ser considera 

do satisfatório. 

1 As perdas de urânio durante o processo, tomando-se todas 

as precauções são aceitáveis uma vez consideradas as recomenda 

ções da Agência li ternacional de Energia Atômica, pois são irfe 

riores a 3%. 



r V . 2 . 'Compactação 

n comportamento das dispersões de urân i o-a 1 uinrn i o , com 

relação ã compactação, foi estudado por meio do calculo da densi_ 

dade geométrica de pastilhas com 10,Omm de diâmetro e 3,2mm de 

altura. A densidade foi calculada inicialmente em função da pres 

são de compactação, utilizando-se dispersões com 451, em peso de 

urânio, como mostrado na figura 15. 

t /cm' 

FIGURA 15 - Porcentagem da densidade feérica em 

função da pressão de compactação,pa 

ra pastilhas de alumínio com 451 em 

peso de ui-ânio. 

Baseando-se nos dados da figura 15, a pressão de 

ó c / c m " foi utilizada na preparação de todos os corpos de prova 
i 

]íara usos posteriores, pois, a paitir desta pressão, a densidade 



pouco é aumentada, mesmo empregando um esforço muito grande, o 

que poderia também danificar as matrizes. 

Outro estudo foi feito levantando-se a curva de porcenta 

gem da densidade teórica da mistui-a em funçcão da variação de con 

contração de urânio nas dispersões, fixruido-se a pressão de com 

pactação em 6 t/cm'^ (figura 16) . 

% de U 

FIGURA 16 - l^orcentagem da densidade teórica em 

função da ^concentração de urânio,pa 

ra pastilhas do urânio-alumínio com 
2 

pactadas a 6 t/cm . 



A densidade teórica das dispersões foJ calcul;ida por meio 

da fórmula abaixo 

• 1 « «u 

onde, tS.̂  é a densidade da dispersão, 6̂ ^̂  e as densidades 

do alumínio e ur<ânio, respectivamente, e X^^^ e a fração em peso 

de alumínio na dispersão. 

Pelos resultados apresentados nas figuras 15 e 16, nota-

se qud as dispersões de urânio-alumínio, mesmo para teores de 

urânio da ordem de 801 em peso, não apresentam problemas quanto ã 

compactação. 

IV.3. Determinação do comportamento plástico de dispersoes rela 

cionando-o ao alumínio 1100 

Para a determinação do comportamento plástico, foram fei^ 

tos ensaios de compressão em amostras cilíndricas de duas disper

sões de alumínio e urânio, uma com 45 e outra com 87'i em peso de 

urânio, e uma amostra de alumínio 1100, todas obtidas por metalur 

gia do pó. 

A tabela 8 mostra as caractei'ísticas das amostras ensaia 

das 

.Amostras . Densidade 
(% da teórica) 

Diâiiietro 
(mm) 

Altura 
(mm) 

Relação altura/ 
diâjiietro 

Al UiOO) 991 10,026 .19,926 1,987 

Al-(451,} U 98?, 10,030 19,729 1,907 

Al-(871i)U 90^0 10,076 19,849 1,970 

I ^ l i j ê t l t U I G E E P F ? O U f f S F . ^ " . - R ' É - ^ I C ' S E N U C L E A R E S 



Antes de serem feitos os ensaios nas amostras, fez-se o 

levantamento de uma curva de carga em.função do deslocamento en 

tre as ])lacas de compr-essão da mãciuina Instron, a fim de se de 

terminar a deflexão da mesma no intervalo de cargas onde se pre 

tendia realizar os ensaios de compressão propriamente ditos. Este : 

método, embora trabalhoso, assegura que as medidas de deformação 

que sè extraem da carta registradora representam a deformação ape i 

nas do corpo de prova, e não do sistema de corpo mais maquina. 

Os ensaios com os corpos de prova forma realizados ã mes^ 

ma velocidade de deformação ém que foi lealizado o ensaio placa 

contra placa e na temperatura ambiente. 

O levantamento de dados foi realizado fixando-se a carga 

e medindo-se na carta registradora a deformação, descontando-se 

então a deflexão da maquina para a mesma carga. 

A figura 17 mostra as três curvas obtidas pelo método ex 

post.Oi acima. A tabela 9 apresenta os parâmetros mais importantes" ̂  

extraídos d-̂ ;̂ curvas da figura 17. 

.%ostra Limite de Escoa 
mento (Kg/mm ) 

Limite de Resis 
tência(Kg/mm2) 

Alongamento uni 
forme (l) 

Al - 1100 10 ,4 27,8 48,1 

Al-(45»o)U 1.3,6 2 3 ,3 43,2 

A1-(87%)U 16,6 20,2 5 , 8 

TAlffilA 9 - Parâmetros representativos do comportíunento plástico. 

O valor do alongamento uniíorme foi tomado até o aparecj^ 

mento da 1- trinca. 

Observa-se na figura 17 (¡ue: 1) o escoamento plástico do 



10 15 2 0 25 30 35 

Al - (45%)U 

40 45 50 
DEF0RMAÇA0-5(%) 

FIGURA 17 - Curveas tensão - deformação de duas dispersões de alumínio-urânio, imia com 45% e outra com 871 

em peso de urânio e de uma amostra de alumínio 1100. todas obtidas por metalurgia do pó. 



alumínio 1100 se dá a uma m e n o r tensão, como e r a de so c s j i e r a r , 

pois d alumínio é mais dúctil do que o urânio; 2) a piimeira trin 

ca na dispersão de alumínio com 45'* em peso de urânio aparece a 

uma tensão menor que a tensão correspondente a mesma deformaç~o do 

alumínio 1100. Isto mostra' que a dispersão suportou um encruamen-

to menor que o alumínio 1100; 3) a proximidade das curvas de alu 

mínio; 1100 e da dispersão de alumínio - 451 de urânio indica um 

comportamento plástico bastante similar, podendo se prever uma £á 

cil laminaçao do conjunto núcleo-moldura-revestimento; 4) a gran 

de diferença de comportamento entre a s curvas do alumínio 1100 e 

da dispersão de alumínio - 87a em peso de urânio, indica pouca 

possibilidade de s e obter uma boa placa delgada de elemento com 

bustível com uma deformação uniforme do núcleo pelos processos nor 

mais da laminaçao. 

IV.4. Laminação dos conjuntos compostos por núcleo, moldura e re 

vestimento 

Os núcleos das placas de elementos combustíveis devem-

atingir as dimensões finais durante a laminaçao. Alem deste controle di^ 

mensional, uma distribuição uniforme das partículas dispersas e a 

ausência de irregularidades geométricas nas interfaces do núcleo 

com o revestimento e nas superfícies, são os fatores decisivos pa 

I 

ra .0 bom comportamento da placa de combustível sob radiação. 

Para observar os i'atores acima citados, 4 conjuntos fo 

ram laminadus a 600°C. Um dos conjuntos continha como núcleo um 

briquete de dispersão de alumínio - 45'-̂  em peso de urânio, dois 

outros continham, cada um, 6 pastilhas, também de dispersão de 

alumínio com 4S% de urânio e o último continha 6 pastilhas de dis 

persão com quantidades variáveis cie urânio, ou seja: 50, 55, 60, 

- t N S T I T U l O D E P E S O U P * S E : - ' ; ; K - É M C S E N U C L E A R E S 

I, P . E . N . 



65, 70 e 80% em peso de urânio. A variação no teor de urânio, nes^ 

ce úxtimo conjunto, teve como objetivo o estudo do comportamento 

destas dispersões com relação a laminaçao. 

A preparação dos conjuntos para a laminaçao foi feita co 

mo descrito em 111.4. 

A seqüência de laminaçao utilizada é mostrado na tabela 

10. 

Passo Marcação no conta Espessura do con Redução % 
giros (voltas) jui;to (mm) 

• 1 31 9,8 0 

•'2 29 ,4 9,3 5 

''5 27,9 8,8 5 

4 26,6 8,4 5 

5 25,2 8,0 5 

6 22 , 7 7 , 2 10 

7 20 ,4 6 , 5 10 

8 17,4 5,5 15 

9 14 , 8 4,7 15 

10 12,5 4,0 l 5 

í 11 10 , 7 3,4 15 

12 9,1 2 , í.) 15 

13 7,7 2,4 15 

14 6 , 5 2,1 15 

15 5,6 1, 8 15 

16 4 , 7 1 ,5 15 

TABELA 10 - Seqüência utilizada para a laminaçao cios con 

juntos a OOü'̂ c: 

Essa seqüência de laminaçao foi empregada segundo expe 

riéncia adquiiida em trabalhos anteriores realizados no Centro de 

Metalurgia Nuclear do IPEN 17,8,13,14,20,36,38,39) 



A figura 18 mos'tra um conjunto antes de ser montado e 

uma placa de elemento combustível ai)üs a laminaçíão e ensaio de cm 

polamento. 

FIGURA 18 - Conjunto revestimentos-moldura-núcleo 

antes da laminaçao e placa de elemen 

to combustível apos ensaio de empola 

mento c corte das bordas. 

A porcentagem total de redução em espessura devido 

laminaçao das placas, atingiu aproximadamente SSl. 

Após a laminaçao, todas as placas foram examinadas vi^ 

sualmente a fim de se observar possíveis faltas de caldeamento ou 

outros defeitos provenientes da laminaçao, os ciuais não foram cons^ 

tatados em nenhuma das placas. Para um exame mais detalhado das 



placas, outros ensaios foram realizados para determinar o caldea 

mento e a homogeneidade da dispersão e da deformação. Os resulta 

dos destes ensaios são mostrados a seguir. 

IV.5. Caldeamento entre núcleo e revestimento 

h O caldealmento das placas de combustível foi estudado 

através de ensaios de empolamento (blister test), que ê um método 

não destrutivo, e posteriormente por metalografía ética. 

As principais causas da origem de.empolamentos são apre 

sentadas por Adamsom como sendo as seguintes: 1) acabamento 

inadequado do núcleo, moldui-a o revestimento; 2) l.-jmi nação inadc 

quada; 3) impurezas dentro do núcleo; 4) faltas de ligação entre 

as varias interfaces; 5) excesso de gás no interior do núcleo. 

Durante a execução deste trabalho foram tomadas medidas 

de precaução para que as causas acima citadas não ocorressem, mas 

mesmo assim todas as placas foram sul)metidas a ensaio de empola 

mento, para assegurar que houve um bom caldeamento. Esse procedi^ 

mento é necessário porque, caso uma placa defeituosa seja coloca 

da no reator, as elevações de temperatura durante a sua operação 

podp"i provocar o aparecimento de empolamentos, os quais podem cau 

sar a ruptura do revestimento; também o empolamento dificulta a 

transferência de calor para o exterior da placa combustível, ele 

vando a temperatura local . 

Para a realização do ensaio de empolamento, as placas 

combustíveis foram colocadas em um forno tipo mufla a 500°C por 

uma hora. Terminado o tempo de tratamento, as placas foram retira 

das do forno e resfriadas ao ar, seguindo-se uma inspeção visual 



detalhada. Nesta inspeção notou-se apenas a formação de pequenos 

empolamentos nas placas com núcleo de dispersões contendo 7S% e 

801 em peso de urânio, não se constatando nada de íuioniial, nas pia 

cas onde os núcleos eram compostos por dispersões com teores de 

urânio abaixo de 751 era peso. 

Após a realização dos ensaios de empolamento, também fo 

ram feitos estudos do caldeamento por meio de metalografía ótica. 

Para essa anâli,se, várias amostras de diferentes partes das pia 

cas foram retiradas, polidas e suas interfaces examinadas com di^ . 

ferentes aumentos. Nessa análise não foi detectada nenhuma falta 

de caldeamento,tendo sido apenas notada a penetração de algumas 
¡1 

partículas de urânio na superfície interna do revestimento. As 

micrografias das figuras 19 e 20 mostram o bom caldeamento exls 

tente entre 3 núcleo e o revestimento das placas combustíveis.Tam 

bem pode-se observar, na figura 20, a penetração de algumas pertí 

cuias de urânio no revestimento. 

IV.6. Radi'C'grafia das placas 

A radiografia das placas é imprescindível e constituo pro 

cedim:ento essencial no controle de fabricação, assim como para o 

correto ajuste das variáveis do processo, das quais dependem . bs 

resultados finais. 

Através das radiografias é possível conhecer: 1) a geome 

tria precisa do núcleo da placa conbustível após a deformação, e 

em particular a posição, forma e eventuais irregularidades na zo 

na terminal; 2) a possível presença de fissuras ou trincas no nú 

cleo da placa combustível, devido a fatores inerentes ao núcleo 

ou ao processo de laminaçao; 3) a homogeneidade da dispersão. 
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FIGURA 19 - Micrografia mostrando o bom caldeamento entre o núcleo e o 

revestimento de imia placa apos ensaio de empolamento - Se 

ção longitudina] - Aumento 60 X 

FIGURA 20 - Corte transversa] dc urna i)laca dc elemento conòustível mostran 

t.j o hom caldeamento entre o núcleo o x-cvcstimcnto apos ensaio 

de empolamento. l'ode também ser observado a penetração de algu 

mas partículas dc uranio no revestimento - Aumento -50X. 



Nas figuras 21, 22 e 23 são apresentadas radiografias de 

p l a r r r . delgadas de elementos combustíveis. As radiografias das 

placas das figur-as 2 1 o 22 ;ip rosen t: am t.-omo núcleos dispersões de 

alumínio com 45̂ » em peso de urânio, enquanto que a figura 23 mo£ 

tra a radiografia de uma placa contendo como núcleos duas disper 

soes dc alumínio, uma com 7S% outi-a 801, em peso de urânio. 

Nota-se a perfeita deformação ocorrida na laminaçao das 

dispersões com 45% em peso de urânio (figuras 21 e 2 2 ) , as quais 

não apresentaram problemas de deformação irregular nos contornos, 

tendo boa distribiiição das partículas de urânio sem qualquer fis^ 

sura ou trincc!, o que foi uma constante para todas as dispersões 

com teores de urânio ate 701, em peso. Isto não ocorreu com as dis 

persões de teores de urânio de 75 e 801, em peso, as quais ap?":sen 

taram trincas (figura 23) , devido ã baixa ductilidade das mes^ 

mas, como foi previsto por meio dos ensaios de compressão em 

• amostras com 87°6 em peso de urânio (figura 1 7 ) . 

]V.7. Homogeneidade das dispersões 

A homogeneidade das dispersões foi estudada antes e após 

a laminaçao. A figura 24 mostra a distribuição das partículas de 

urânio em uma pastilha de alumínio com 451 em peso de urânio, an 

tes da laminaçao. A mistura dos pos de alumínio e urânio neste ca 

so foi feita a seco, não proporcionando uma distribuição muito 

homogênea das partículas de urânio. Este defeito foi corrigido pos 

teriormente, com a adição de alcool durante a mistura dos pós de 

todas as outras pastilhas e briquetes produzidos. 

A homogeneidade das dispersões após a laminaçao poáe ser 

obsei,vada na figura 25, onde e apresentada uma micrografia do nú. 

I N S T I T U T O D E P E S Q U ^ S ^ S E N J E R S É - I C ^ S Ê N U C L E A R E S 

I. E . N . 
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FIGURA 21 - Radiografia de uma placa de elemento combustível de dispersão Al - U(45| em peso) mostrando a 

perfeita deformação ocorrida no núcleo e a boa distribuição das partículas de urânio. 



FIGURA 22 - Radiografia de placa de elemento combu.stível contendo como nú 

cleo pastilhas deformadas de dispersão de AS,-U(45°â em peso). 

Também neste caso pode ser vista a perfeita defomação dos nú 

cieos e a boa liomogeneidade da mistura. 

FiaJRA 23 - Radiografia de placa de elemento combustível contendo como nú 

cleo duas dispersões de AS,-U, a superior contendo 7S e a infe 

rioi- 80% em peso de uranio, l'ode ser observado em ambas que a 

defomação poi" lajiiinação |)rovocou trincas nas disjxusões. 



FIGURA 24 - Pastilha de A£-U(45% em peso) mostrando a distribuição das 

partículas de uranio antes da laminaçao. A mistura dos pos 

de AZ. e U neste caso foi feita a seco, acarretando numa dis^ 

tribuiçao dos pos não muito boa. Aumento 6 X • 

FIGURA 25 - Micrografia do nücleo de uma placa dc elemento combustível 

apos a laminaçao. Nota-se a perfeita distribuição das par 

tículas de uranio. Neste caso a mistura dos pos foi feita 

apos Lunidecê-los com álcool. Aumento - 20 X. 



cleo de uma placa de combu.stível coiii em peso de uranio. Urna 

visão mais geral da homogeneidade das dispersões apos a laminaçao 

pode ser vista nas radiografias apresentadas nas figuras 21 e 22, 

as quais mostram boa distribuição das partículas de urânio. 

Segundo Adamsom , todas as placas de elementos combus^ 

tiveis devem ser inspecionadas quanto a homogeneidade das partícu 

Ias da fase físsel. Essa inspeção deve ser feita utilizando-se as 

radiografias das placas. Para os reatores de baixa potência ti. 

pos MIR, ORR e ETR, apenasum exame visual se faz necessário enquanto 

-que :̂;ira os reatores do tipo,HFIR e ATR, as radiografias devem 

ser inspecionadas com um densitometro. Esta inspeção ê feita to 

mando-se discos de 0,08 e 0,50 polegadas de diâmetro nas radio 

grafias, os quais não devem apresentar variações nas medidas, em 

relação ás especificadas, acima de 25?, para os discos de 0,08 po 

legadas de diâmetro e acima de 8"* para os discos de 0,50 ¡¡olega -

. das. de diâmetro 

IV.8. ̂  Estudo da reação entre urânio e alumínio em dispersões 

i 

• Como descrito no ítem III. 6, foram feitos tratamentos 

térmicos em um série de amostras, as quais posteriormente foram 

analisadas por difração de raios-X, por metalografía ética e ppr 

análise de energia dispersiva de raios-X (EDAX), a fim de se fa 

zer a identificação dos produtos formados pela reação e acompa 

nhar o desenvolvimento da mesma. 

IV.8.1. Difração de Raios-X 

Nos diagramas de difração de raios-X os picos (intensida 

des) de difração aparecem como uma função do ângulo, em que a re 



I 60. 

lação'de Bragg é satisfeita. Ü ângulo medido (28) corresponde ao 

dobro de ângulo da relação de Bragg, urna vez cpie o ângulo que o 

detetor forma com o feixe incidente é igual a 28. 

1 

i ; A partir do valor do ângulo medido (20) e do comprimento 

i • _ ^ 0 
de onda da radiação utilizada (Ka do cobre) que e 1, 542 A , calcu 

la-se a distancia entre os planos atc3micos (d) pela lei de Bragg. 

nX = 2d sene 

Comparando os valores das distâncias inferatômicas (d)de 

todos I os elementos que apresentaram picos nos diagramas dc difra 

ção, com os valores conhecidos (2,24,26)^ fez-se a identificação 

dfs produtos formados durante os tratamentos térmicos. 

.1 As tabelas 11 e 12 mostram os produtos ident i ficados após 

cada tratamento. Na tabela 11 são apresentados os produtos a par 

tir de amostras tratadas em vacuo de 5X10 ^ torr, os quais estão 

bastante nréximos dos resultados obtidos por Kiessling ^̂ ^̂ ^ , e na 

tabela 12 são mostrados os resultados obtidos a partir de amos^ 

tras provenientes de placas laminadas. 

I 

• Nas figuras 26 a 51 são apresentados os valores das in 

tensidades integradas, para cada composto formado, normalizados 

_ o 

em relação ao aluminio, em função do tempo e da temperatura de 

tratamento. 

• I 

• Como pode ser observado nas figuras 26 a 31, as pasti^ 

lhas tratadas em vácuo, invariavelmente apresentaram uma cinética 

de reação mais lenta em relação a idênticos tratamentos efetuados 

em amostras provenientes das placas de elementos combustíveis. 



U J. . 

Tempo de 
tratamento 

Fases identificadas em ordem decrescente de 
quantidade 

lÜO^C 30()"C 6Ü0°C 

1 - - UA<Í3, UA£2 

.2 - - UA£ 3 , UA£4, UA£2 

- - UAÍÍ3, UA^2 

6 - - UA£ 3 , UA£^, U M 2 

8 - - UAÃj, UA£^, UA£2 

10 - - U M 3 , U M 2 

15 - - UA£ 3 , ÜA£^, UA£2 

20 - UA£.^, UAZ^ U M 3 , UAÍ,^, UA£2 

30 - - UA£ 3 , UA£;, UAÃ2 

40 UM,, UAZ^ UA^^, UA?,2 UA£ 3 , UA£^, U M 2 

•? 50 - - UAÍI4, UA£3 , U M 2 

60 UM., UM 2 UAjî ^ dAí!,̂  

100 UA£^,lJAj¿2,UA£^ 

150 UAíl3,UA£2,UAJ¿4 UA£2,UA£2,UA£4 

200 UA£3,UA£2,UA¿4 UA£2,UA£2^,UA£^ 

TABELA 11 - Reação entre urânio e alumínio em pastilhas 

de dispersões com 45"Ó em peso do urânio, tra 

tados em vácuo de 5X10 ^ torr. 



Temi)p de 
trabamiento 

Fases identificadas em ordem descrescente de ciuantidade Temi)p de 
trabamiento 

100°C 300̂ Ĉ 600"C 
s 

" i - - UA£ 3 , UAJ.̂ j, UA£2 

4 - - UA£ 3 , UA£4, UA£2 

6 - - UA£^, UA£4, UA£2 

10 - UA£^ UA£2 UA£ 3 , UA£^, UA£2 

15 - - UA£^, UA£ 3 , UA£2 

20:' UA£j, UA£2 UA£3 UA£2 UA£^, UA£ 3 , U M 2 

30/ UAJl., UAS.2 UA£3,UA£2,UA£4 UA£^, UA£3 

40 UAÍI3, mi^ 

50 UASL3,UAil2.UAfi.^ UA£3,UA£4,UA£2 UA£^, l!A£3 

60 UA£3,UA£4,UA£2 

. 96 UA£3,UA£4,UA£2 UA£^,UA£3,UA£2 

160 UAS.3,UA£^,l)A£2 

: \o\ UA£3,UA£4,UAJl2 

TABELA 1 2 - Reac^ão entre urtânio e alumínio em 

amostras provenientes de placas de 

elementos combustíveis a base de 

dispersões com 45°ô em peso de urâ 

nio. 



200 
TEMPO(h) 

FIGURA 26 - Intensidade integrada relativa dos picos de difração 

de UA£/AJl, jiai-a pastillias dc alumínio com 45", cm pe 

so dc ui'anio, cm função do tempo dc tratamento a 

100"C sob vácuo de 5x10"-'' torr. 

200 
TEMPO (h) 

FIGURA 27 - Intensidade integrada relativa dos picos de difração 

de UAÍ, /A2., para pastilhas de alumínio com 45''& em ne 

so de urânio, em função do tempo de tratamento térmi 

C O a 300°C sob vácuo de 5X1o'^ torr. 
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FIGURA 28 - Intensidade integrada relativa dos picos de difração de UA£^/Ai, para pastilhas 

de alumínio com 4 5 | em peso de urânio, em função do tempo de tratamento a 600 C 

sob vácuo de 5X10~^ torr. 
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FIGURA 29 - Intensidade integrada relativa dos picos de difração de UA£./A£, para 

dispersões de A£-U (45% em peso de U ) , em função do tempo de tratamen 

to a 10Ò°C em atmosfera normal 
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FIGURA 30 - Intensidade integrada rr lativa dos picos de difração de UA£^/Aí,. para 

dispersões de Al-Vl (45% em peso de U) , em função do tempo de tratamen 

to a 300°C em atmosfera normal. 
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FIGURA 31 - Intensidade integrada relativa dos picos de difração de UAÜ^/AJl, para 

dispersões de Aí,-U (45% em peso de U) , em função do tempo de tratamen 

to a 60O'^C em atmosfera normal. 



Uma possível explicação para este fato pode ser a forma

ção de Um filme de oxido nas partículas de urânio durante a mistu 

ra e compactação das pastilhas. Esse Eilme de oxido serviria como 

camada protetora, dificultando a difusão do alumínio para o inte 

rior das partículas de urânio. No caso das placas, essa camada de 

oxido seria destruída durante a laminaçao a quente e portanto as 

partículas de urânio ficariam em contato direto com o alumínio, f'a_ 

cilitàndo a difusão, e consequentemente a reação. Ale'm disso, uma 

pressão de 5X10 ^ torr durante o tratamento pode não ser baixa o 

suficientes para evitar a oxidação das partículas de urânio. 

O UAÍI2 formado durante o tratamento térmico se transfor 

ma para UAl^ rapidamente, pois como pode ser visto nas figuras 

26 a 31, os valores da intensidade integrada referentes ao UAÍI2 

permanecem baixos durante todo o tempo de tratamento, até que to 

do o urânio seja transformado. 

Por outro lado, a reação dc UA!?,̂  para UA£^ é relativamen 

te mais lenta comparando-a com a reação de Uaí.2 pa"ra UAí?.^, como. 

pode também ser visto nas figuras abaixo. 

i Outro fato constatado é cjue a reação urânio-alumínio se 

compléta, ou seja, todo produto de urânio e alumínio se encontra 

na forr.ia de UAí,^ apos 96 horas de ti-atamento a 6 0 0 ° ( ; , quando fo 

ram utilizadas amostras provenientes de placas de elementos com 

bustíveis. 



IV.¿.2. Metalografía 

Apos os t ra ta me II tos term i eos o a ¡.ilcn): i f i cação dos produ 

tos de reação formados, uti1 izando-se difração de raios-X, foi 

feito um estudo da evolução da reação através de metalografía das 

amostras provenientes das placas de elementos combustíveis. 

Existe uma grande dificuldade em se obter amostras com 

bom polimento, pois é apreciável a diferença entre as durezas dos 

dois materiais. Assim sendo, hã um desgaste maior do alumínio e 

consequentemente ocorrem desprendimentos das partículas dc urânio 

e ÜAJl.. 

Os resultados meta 1ogrâficos são apresentados nas figu 

ras S"* a 37, todas obtidas em microscopio ético. 

A figura 32 corresponde a. um amostra sem tratamento tér 

mico posterior ã laminaçao. Nessa figura, notam-se apenas alguns 

pequenos focos de reação (i-egiões claras nas partículas de urâ 

iiio) : ocorrida durante a laminaçao a quente das placas. 

A figura 33 foi obtida dc uma amostra tratada por 5*7 ho 

ras a lOO^C. Observa-se neste caso uma quantidade considerável de 

produtos de reação que, por difração de raios-X, foram identifica 

dos como sendo UAl2^ ^^^-4 ^ UAü^, em ordem crescente de quantida-
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de (vei figura 2 9 ) . 

Na figura 34 é mostrada a micrografia de um;i amostra tra 

tada por 96 horas a 300°C. Observa-se ncssa micrografia que aigu 

mas partículas, inicialmente de urânio, estão totalmente transfor 

madas. 

A identificação por difração de raios-X, dos produtos 

de reação, mostrou a presença de UA£,,, flAS,̂  e UA£^, mas a quanti^ 

dade de UAJl^ passei a ser maior do que a de UAJl^. (ver figura 3o). 

A figura 35 é uma micrografia de uma amostra tratada por 

96 horas e 600°C. Com esse tratamento constatou-se que todo o urâ 

nio havia reagido com o alumínio. 

Através de difração de raios-X identificou-se o produto 

. formado como sendo somente UAí^. O Uf\Z^, como foi dito anterior 

mente, é o produto de urânio e alumíirio termodinamicamente mais 

estável e, portanto, a reação entre urânio e alumínio se comple 

tou com este tratamento térmico. 

A reação entre urânio e alumínio inicia-se geralmente 

nas protuberancias das partículas de urânio, desenvolvendo-se pos 

-.-teriormente para toda a superfície da mesma. A reação entre o urâ 

nio e o alumínio continua para o interior das partículas de urâ 

nio, indicando que ocorre difusão do alumínio, através dos produ

tos de reação, mais rapidamente do tiue a difusão do urânio nestes 

produtos, v.v..aclusões essas a que já haviam chegado Kiessling ^^^^ 

(9) 

e Castleman . Nas micrografias das figuras 36 e 37 sao mostra-

dos ps estágios inicial e intermediário da reação entre as parti 

cuias de urânio e a matriz de alumínio. 



FIGIJRA 52 - Micrografia do núcleo do placa apos a laminaçao, 

sem tratamento térmico posterior. Aimiento 100 X. 

/ r 

.-••••'a 

FIGURA 35 - Micrografia obtida do núcleo de placa apos a hmiina 

ção e sul:»sequente tratamento térmico por 96 horas a 

100'''C. Notci-sc o início da reação entre as partícu 

Ias de urânio c a matriz de alumínio. Aumento 100 X. 



1'.'IJM_34 - M i c r o g r a f i a tic p l a c a dc e l e m e n t o c o m l ) u s t í v c l apos 

l a m i n a ç a o e s u b s e q u e n t e t r a t a m e n t o t é r m i c o p o r 96 

h o r a s a 300°C. N e s t e c a s o a l g u m a s p a r t í c u l a s s c 

a p r e s e n t a m i n t e i r a m e n t e r e a g i d a s . ALBiicnto 100 X. 

• • - - ' V • 'I 

FICUR/X i5 - Micrografia do placa de clcmerto combustível apos 

laminacão e subsequente tratajiiento téimico por 96 

horas a 60Ü°C. Observa-se a completa reação do 

urânio com o alumínio. Aumento 100 X. 



FIGUKA_36 - Nesta micrograL-ia, é most)-ado o infcio da reação enl re o 

urânio e o alumínio, a qual se inicia geralmente nas pro 

tubcrancias das partículas dc urânio. Tratamento tcinüco 

9(1 lionis a 100' \ : . Avuuento lOOO X. 

I-IC.UIU - Estagio intermediário cic reação dc inna partícula dc urâ 

nio com alirniínio, onde a reação sc estende através lic to 

da a superfície da mesma. Tratamento tcí-mico - 9b horas 

a 300"c. Aimienlo lÜÜO X. 
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IV. 8 . 3. Analise de penetração de uraTii.o através de revestimento 

de alumínio 

Esta analise é importante, pois caso liaja uma. penetração 

profunda de urânio através do revestimento de alumínio, este urâ 

nio poderia atingir a superfície das placas e reagir com o refri. 

geran.te, danificando a placa e contaminando o refrigerante. 

O '3tudo da penetração de urânio através do revestimento 

de alumínio foi feito, por meio de análise por energia dispersiva 

de raios-X (EDAX), em amostras provenientes de pequenas placas 

combustíveis após tratamentos térmicos por 96 horas a 60, 100,300 

e 600°C. ^ 

A primeira contagem foi realizada na superfície externa 

das amostras. As contagens subsequentes fora.m realizadas após su 

céssivos desbastes por meio de polimentos, de aproximadamente lOOvim, 

até atingir o centro do núcleo de placa combustível. 

Os resultados obtidos para as quatro amostras são mostra 

dos na figura 38, onde se tem as curvas obtidas, para cada amo£ 

tra, da variação das relações das contagens de U/Al com a distân

cia Jo centro da placa até a superfície externa. Verifica-se a 

presença de urânio apos a interface núcleo-revestimento. Poderia 

se pensar que o urânio difundiu através do revestimento de alumí^ 

nio, .nas na realidade, a presença de urânio no revestimento deve-

se ã penetração de algumas partículas de urânio no revestimento 

durante a laminaçao, fato este que pode ser observado na microgra 

fia da figura 20, e que também foi constatado durante o polimento 

das amostras utilizadas neste estudo. Outro fato que reforça esta 

análise é a de não haver coerência entre as distâncias onde se ob 
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FIGURA 38 - Contagem relativa de U/A£, para quatro placas 

combustíveis tratadas a 60°C, 100°C, 300°C e 

600°C por 96 horas, em função da distância dc 

centro das nlacas. 



serva urân:- no revestimento, com a temperatura de tratamento, ou 

seja, a maior distâncias onde se notou a presença de urânio no 

revestimento deveria corrcsi^onde r â maior temperatura de l ratamen 

to, e a menor distância corresponderia â menor temperatura de tra 

tamento, irto se difusão fosse o mecanismo envolvido no transpor 

te do urânio para o interior do revestimento. 

Também foram feitas análises puntiformes por energia dis^ 

persivas de raios-X, em partículas de UM^ escolhidas aleatoria -

mente no interior da amostra tratada por 96 horas a- 6 0 0 ° C . Essas 

contagens foram realizadas de 30 em 50pm, partindo-se do interior 

das partíi^ulas e seguindo em linha reta até a matriz de alumínio. 

Invariavelmente não foi constatada a presença de urânio apos 30pm 

de interface das partículas de UA£^, no interior da matriz de alu 

m i m o . 

Iy.8.4. Determinação da energia de ativação da reação urânio-alu 

mínio 

A energia de ativação da reação urânio-alumínio, na for 

ma de dispersão, foi determinada por meio de ensaios dilatométri-

cos, registrando-se a dilatação das amostras em função do tempo , 

nas temperaturas de 4 0 0 , 4 5 0 , 5 0 0 e 5 5 0 " c , como mostrado na figu 

ra 39. 

Para se calcular a energia de ativação da reação, é ne 

cessãrio fazer uma analise tle regressão linear nas curvas da ^igu 

ra 39. O melhor ajuste destas curvas experimentais foi obtido atra 

vés dé curvas de potência representadas pela função 

y ^ kt^ 



TEMPO(h) 

FIGURA 39 - Dllataçao linear de pastilhas de alimínio com 45% 

em peso de urânio, em função do tempo para as tem 

peraturas de 4nO°C, 450°C , 500°C e 550°C. 



Os coeficientes k e n, bem como o coeficiente de córrela 

Temperatura °C k n 1/n 
2 

r 

400 0,0861 • 0,5 014 1 ,994 0,9991 

4 50 0,1418 0 , 5010 1 .996 0,99 86 

500 0,2246 0,4992 2,003 0 ,9997 

550 0,34 6 7 , 0 ,499 5 2,002 0 ,9995 

TABELA 13 - Ajuste das curvas da figura 39. 

Fazendo-se a aproximação de 1/n igual a dois,, a equação 

anterior pode ser transformada em: 

= K' t 

onde, Y representa a dilatação da amostra devido a reação, K' é a 

constante de velocidade da reação parabólica e t é o tempo de aque 

cimdnto. 

Pela equação de Arrhenius, tem-se que 

/ O 
K' = K" exp 

\ RT 

sendo: 

K" 

Q 

R ' 

- constante de probabilidade 

- energia de ativação 

- constante dos gases ideais 

- temperatura (Kj 

ção r que mostra a qualidade do ajusto de cada curva, íoram cal_ 

culados com auxílio de uma calculadora llP-25, e são apresentados 

na tabela 13. 

2 



Tomando-se os logaritmos lui equação acima, Lemos 

I n K' In K" -
R ' T 

Portanto, construindo-se um grafico do logaritmo de cons 

tante de velocidade K' em função de l/T, obtém-se uma reta cuja 

inclinação ê igual a - O/R e que intercepta sobre o eixo das orde 

nadas um comprimento In K" (figura 40}. 

O valor da energia de ativação Q, calculado a partir da 

figura 40 é igual a 20.200 cal/mol, valor este próximo aos calcu

lados por outros pesquisadores, apesar destes últimos sempre te 

rem utilizado pares de discos de urânio e alumínio em contato. Os 

resultados da energia de ativação ])ara a reação urânio-alumínio , 

de diversos trabalhos são apresentados na tabela 14. 

Energia de ativação 
cal/nol 

Intervalo de tempera 
tura estudado, °C 

Referencia 

20.200 4 00 a 5SO Este trabalho 

24.000 250 a 4 50 3 

19.300 400 a 550 4 0 

22.000 200 a 5 50 30 

18.700 400 a 600 17 

14.300 200 a 390 6 

TABEÍA 14 - Comparação de valores de energia de ativação da reação urânio-
alujiiínio para dil-erentes trabalhos. 

IV. 9 . Variação linea.]- na espessura das placas apés tratamento s 

térmicos. 

' Foram feitas medidas da espessura de v a r i a s placas na re 

g i ã o qnde se encontrava o núcleo, antes e apés tratamentos térmicos, 

calculando-se a d i l a t a c a o linear das mesmas em termos percentuais. 

q E N U C L E A R E S 
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FIGURA 40 - Logaritmo da con.stante de velocidade de 

reação em função do inverso da tempera 

tura. 



Os tratamentos foram realizados nas temperaturas de 60 ° C 

100°C, 300°C e 600 ° C , e por um tempo de 96 horas. Os resultados 

obtidos são apresentados na figura 4 1 . 

O tempo de 96 horas foi escolhido apos se ter conhecimen 

to das análises de raio-X, (|ue revelou uma completa reação do urã 

nio para UA£^ ã 600 ° C , podendo-se desta forma afirmar que toda a 

expansão devida ã reação havia ocorrido. 

Esses aume itos de espessura, são perfeitamente aceitáveis 

do ponto de vista de projeto de elementos combustíveis para reato 

res de ipesquisa, pois os espaçamentos entre placas ê bem maior do 

que a expansão aqui determinada. 

Para se obter placas combustíveis nas dimensões de proje 

to ê necessário interromper a laminacão das mesmas quando a espes 

sura estiver um pouco maior do que a i;speci ficada ( - 5",) e então 

realizar um tratamento térmico nessas placas a 600°C por um tempo 

não inferior a 96 horas. Desta forma, todo o urânio se transforma 

no produto termicamente mais estável, que é o UA£^. As placas po 

dem então ser laminadas até atingir a espessura final já que para 

isto apenas uma pequena deformação se faz necessária, e portanto 

passível de ser absorvida ])elo UA£^ que é frágil. 

IV.10., Ensaio de irradiação 

Uma placa de elemento combustível em miniatura, contendo 

como níicleo dispersão de alumínio e urânio metálico natural no 

teor,de 4 5 % em peso, foi irradiada no reator lEA-Rl, como descri

to em III . 11 . 
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T E M P E R A T U R A C C ) 

F I G U M 41 - Variação da espessura com a temperatura de tratamento térmico de placas 

combustíveis de dispersões de Al-\J (45% em peso de U) , tratadas por 96 

horas. 



Esse teste teve duração de 1380 horas e 11.minutos de ir 

18 V -2 
radiação, atingindo um fluxo integrado de 8,663x10 n"/cm . 

A irradiação foi dividida em duas fases. Na primeira, a 

l)laca foi i-radiada na posição 01, onde o i:luxo dc neutrons c de 

11 2 
1,6x10 n/cm s., na qual alcançou um fluxo integrado de 

0,207x10 n/cm . Na segunda fase a placa foi irradiada na posição 

12 2 

21 onde o fluxo de neutrons e mais alto (2,3X10 n/cm s ) . A irra 

diação nesta posição so foi realizada devido aos bons resuLtados 

obtidos durante a irradiação na posição 01. Nesta nova posição o 

18 2 
fluxo d 3 neutrons que atingiu a placa foi de 8,456x10 n/cm .A ta 

2 35 
xa de queima do U ' para o fluxo integrado total foi de 0,47%. 

A temperatura da placa durante a irradiação foi medida 

por meio de um termopar colocado em contato, com a superficie da 

mesma e indicou 32Í1°C. 

A cada 15 dias a placa foi inspecionada visualmente, com 

auxilio de lentes de aumento, a fim de se verificar possíveis da 

nos provocados pela irradiação que pudessem ser visíveis na sua 

superfície- Nada de anormal foi constatado na placa apos este tem 

po de irradiação, podendo-se dizer que a mesma suportou perfeita

mente o ambiente de trabalho. 

Este resultado no entanto apesar de ser multo importante, 

não pode ser considerado como definitivo, pois foi um único teste 

e ein placa de dimensões reduzidas contendo uranio natural e o flu 

xo de neutrons não atingiu níveis elevados. Portanto, outros tes 

tes deverão ser efetuados em placas com tamanho normal e urânio 

enriquecido a 20% em peso do isótopo 235, sendo que a irradiação 

dev^.á durar ate que cerca de 30% do combustível seja queimado. 



V - CONCLUSÕES 

Cora base nos resultados experiraentais, a pesquisa reali 

zada permitiu concluir que: 

a) As dispersões de uranio metálico e aluminio são facil^ 

mente compactadas até para concentração de 80-o em peso de uranio, 

as quais apresentam densidades acima de 90% da densidade teórica 

da ndstura. 

b) As dispersões de uranio metálico e aluminio possuem 

boa plasticidade sob as condições de laminacão das placas até cer 

ca de 701 em peso de uranio (24% de fração volumétrica de U ) . 

c) As placas combustíveis podem ser produzidas sem dii'î  

culdades durante o processamento metalúrgico e cora boa distribuí 

ção das partículas de uranio, bom caldeamento entre a moldura, re 

vestimento e núcleo e sem os defeitos terminais comuns nos nú 

cieos obtidos por outros procedimentos. 

d) As reações entre uranio e aluminio nas dispersões ocor 

rem mesmo para temperaturas da ordem de 100°C e se completam quan 

do prolongadas por 96 horas a 600°C. Essa reação inicia-se com a 

formação de UAS,2 posteriormente ocorrendo a passagem para UAÍ-^ e 

do UAZ^ para UA£^. A velocidade dessa reação é maior nas placas 

laminadas do que nas dispersões apenas compactadas. 

e) Não ocorre difusão dc urânio através do revestimento 

de alumínio mesmo para temperaturas de tratamento da ordem d e 

600°C. A reação ocorre com a difusão do alumínio através do urâ 

nio e posteriormente pelos produtos de reação. 

f) A variação na espessura das placas combustíveis, pro 

vocada pela reação entre urânio e alumínio é perfeitamente a c e i t a 

vel do ponto dc vista de j irojeto. 



g) A placa combustível, com 4S"í> de urânio natural no nú 

cleo, suportou perfeitamente bem as condições de irradiação, com 

18 
um fluxo integrado de 8,66 3 X 10 n.cm". 

SUGESTÕES PARA TRABALHOS fUTIlROS 

Pira melhorar as condições de processamento e para se 

ter maiores informações quanto ao funcionamento das placas, suge 

re-se: 

' a) Realizar estudos visando aprimorar as condições de ob 

tenção de p 5 de urânio. 

b) Verificar a possibilidade de se interromper a lamina 

ção das placas, quando as mesmas estiverem com espessura um pouco 

acima da desejada (<5í,) , tratá-las termicamente ate ocorrer a com 

pleta reação do urânio com o alumínio, continuando em seguida a 

laminacão. Desta forma, eliminar-se- ja, durante a laminaçao, o 

efeito da dilatação provocada pela reação. 

c) Realizar ensaios de irradiação em placas combustíveis 

com tamanho ncrmal e núcleo constituído por dispersão de 45% em 

peso de urânio, sendo este enriquecido a 20% do seu isótopo, U^^^, ate 

se atingir cerca de 30% de queima deste isótopo. 

Apos estes ensaios, realizar um estudo detalhado dos 

efeitos do processamento sobre a microestrutura das placas. 
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