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Este traballio ¢ uma contribuicio pava o  descnvalvimento
de Liementos Combustiveis tipo placid, parva reatores de  nesquisas
e ensuios de materviais, vom micleas constituidns por disnersoes de

de manio metalico o aluminio.

Sdo discutidus os aspevtes roforentes o (L0 obteagdo do
pé de urdnieo com particulas entve H3de i0%m dediancire: (2) mistu
ra e compactacdo dos pds de wranio o aluminia, nara diversas  con
centragoes de uranie: [3) vomporiamento das dispersoes nas  Condl
voes de laminagiao:; (A1 qualidade das placas produzides por meio
de ensains de empolamento, radivpralicos, metalograficos ¢ ensaeio
de irradiagac O ensailo de irradiacan foi realizade no reantor  de
vesquiss IBA-RL, om uma plea prototive contendo dispersao de  alu
#inio e urdnio natoaral a A53% em pesa, atingindn-se um fluxeo nte
gyado de neutrons de 8,003 X lﬂlgnfumz, Sem (iR ooorresse qual

quer defeito.

Tambem foi cstudade o comportamcntn da reagdo urdnio-alu
ro

minio para dispersces com 45% en peso Jde urdnin, constatando-se

por meio de difraciae de rates-X, o formagae de UAR

2 HﬂlE o AL

e
por analise de enmergias dispersiva de raios-X [(LDAX), ficou eviden
cilado que a reagic se da cow a diFfusio do aluminio para o urinia.
fi enerpia de ativagao da reagio P-at, [nil determinada por meio de
ensaios dilatomcbricos ¢ apresenton um walor Jde 20,2 keal/mol, A
reacao do aluninio-urdnio se completa quande prelongada por 96 ho

o , -
ras a 600°C, ou seja, todo o uranio passu a se apresentar sob a

forma de Uhid.




DEVELOPMENT OF MTR FUEL PLATE WITH U-AL
DISPERSION 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 metaliec uranium

in aluminum.

The main topics of this work are: 1) The preparation of
uranium powder with particle sizes in the 53-105um 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 rvoll milling conditiens. 43 Blister, radiopraphic
metalographic and irradiation tests for gquality control.of the
plates. The irradiation tecst was perfermed in the IEA—ngﬂﬂﬁﬂiﬁg?
pool reactor using a prototype with a dispersion of aluminum and
natural uvranium {45 w/o), reaching an integrated neutron flux of
8.663 X 101°

completion of the experiment.

nKsz. no visual changes being noticed after the

The bechavior of the uranium-aluminum reaction for
dispersions with 45% w/o uraniUmxig?alsu studied. X-ray diffaction
experiments showed the formatien of UAEZ, Uﬁia and UAEd, 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-Af reaction - was
determined by dilatometric experiments yielding 20.2 kcal/mol.The
aluminum=uranium reaction reaches an end when extend%ﬂ to 96 h at
ﬁﬂﬂﬂc, namely, when all the uranium is found in the UA£4'cmqmsﬂjan.
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1 - INTHRODMGCAQ E QRJETIVAS

Reatores nucledres pava ponguisas, principadmente os MTR
(Materizls Testing Reactors) usam freqeentemente elementos combus
tIveis plﬁnnﬁ, contends nicleos Forvales por Pipa de wranio=alani
nio. O processo de fabricagao destes clementos normalmente utill
za a técmica de woldura, que consiste na laminacie de um conjunto
brijuete emoldurado por metal revestido por duas placas também e

tadlicas (“picture frame techniques') R

Empregando-se esta técnica, para que haja um bom caldea
mento entre o revestimento, a moldura e o nacleo, deve-se ter uma
alta porceéntagem de redugdo na laminicio. Usualmente csti redugido
fica cm tormo de 80% na espessura. Pord 5o consegulce tal  reduguo
& necessaria uma buva Jductilidade do nicleo, pois caso contrario o

mesmo nao se deforma homocencumente durante 2 laminacio. provocan

do defeltrs na plava combustivel,

. - . . - a - . - . -

4 [ L AL B Saapc . b= 4 LIl W L 1l e . LR

Vs ligus uranio-aluminio sao Laminaveis aile um Leor e

254 ~m peso de uranio. acima deste tenr a laminagdo comega @  scr

dificultada devide ao aumenro da fragido volumétrica dus fases f£ra

[ 34)

geis, constituidas pelos intermetalicos UAL,. UAl; c DAL, 4

figura 1 mestra o dingrap de couilibrio de uranio-aluminio.

Considerande as dificuldades er obter, no mercado intcr

npaclenal, uranio cum alte griau o enviguecinento (93% em pesuv  do
233,

isotopo U i, faz-se neces==aria o utilizagie de uranio com L

araun de enriquecimento menar, nsualmente 20% em peso do scu 150to

235
i o . . -— o - . -
] . Essa3 variagag ne orau Je enriquecimentn exXieo wim o aumento

pa
ng coateade de urdnie da Piwos de 18.3% pora cerca Jde 45% om peso

de wridnio, para manter condigdes aceitivels de funcionamente dos
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A lamiragao destas ligas de 45% em peso de uranto, prena
radas peles métodes convencionals de fundiciae, apresenta SCTiis
tificuldades, pois ¢ontiém no scu interiov grande quantidade de in
termetilicos, que s3g extremamente fripeis. Além da dificuldadede
laminagao, exiszte autro fator altamente prejudicial nestas ligas,
cus & a alta segregagao cus ocorre cntre o aluwinlico ¢ © uranio du
rante o processo de Lundiguo, acarretande nupa grande variagaoe de

cofncentragan desses metalrs ao longo das pegas Eundidas {dlf_
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Um meio alternative para resalver estes preblemas o con
Feccionar placas de clementos cowmbustivels, ubikizando ancleos de
lispersooes, onde o partionlas du fose dispersa estao aniformemen

- - o - - - .
te [.stribulidas em ami matriz centinuaa de wn meterial nao f1ssil.

0 niictco de wm elemente conhustivel a basc e disper
saes vonsiste do combustivel nuclear, na forma de moial ou  oxido
fiss1l ¢ de matriz composta de metal, diga, substancias ceramicas,

grafite, material orginico ou outros materiais hkae [isscis.

As principais vantagens dos clementos combustiveis @ ha
a —_ - - " -
se de disperstes, om relagio a elomentos combustiveis e ligas,

sap descritas a scyguir:

3] Os elementos combustiveis o base de dispursoes  possi
bilitam a fabricacdo de niclens com vma grande pama Jde variagac

de concentracazo dre fases dispersas.

b) Oz elementos combustiveis de dispersdes sdo mais re -
sistentes a danps de radiagae durunte tempe proleongado em servico,
do que os elementos combustiveis o hase de ligas. Esta alta esta
bilidade 3 radiacio € principalmente devida ao fato dos produtos

de fissaeo ficarem acumulados dentro ou nas vizinhancgas de particg

Jlas dispersas de combustivel. O isolamento dos produtas de fissdo

previne danes ne nacleo do combustivel como um todo.

As dispevsoes mais estudas oté o momento sao agquelas que

0 s :
7 U]'S‘ Uﬂlx, IC e UEZ o COno

y (7.11,18,19,28,31)

utilizam coma fase dispersa UD

natriz aluminie ¢ aACo inoxidave

Nao se¢ tem conhecimento de ostudos realizados sohre  dis

persoes, utilizando-se como fase dispersa uranio metdlico e camo .
|
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matriz aluminio.

0 sistema urdnic metalico-aluminio na faixa de concentra
yées ntil para uso em elementes combustiveis, apresenta ura serie
de possivels reagocs até atingirv o g, «que ¢ o produte termedina
Ticamente mais estavel [Lig. 1). lssas reacoes devem sov nerfcita
rente conhecidas, tanto no aspecto torvmedinamico quanto no cincii
ca, para dar aoc projerista subsidic: necessdrios pura que cle pes
sa optar pela possivel utilizacdo wn nde dos sistema na forma «lis

[ETSa0.

Em decorrencia dos processos de Fissao nos elementos conm
bustiveis, a cemposigae de nucleo dos mesmos altera-se con sua
utilizacao. Dessa forma. a cindtica das transformacdes correspon-
dentes € particularmente importante, sendo relativamente irreie
vante a estabilidade termodindamica dJdo ntcleo combustivel. untes da

A "
irradiagao.

. 0 objetivo deste Lrahalho @ Tazer um estudo schre o com
rortamento de elementos combustiveis. tendo coma nilcleo dispersdo
de aranio em aluminio. 0 tvabalbe uhrunge a obtencao do po de ura
nicv, -a mistura dos pos de uranio o aluminio, a compactabilidade

du Jispersdo, a fabricabilidade do nicleo ¢ posteviormente da pla
ca de combustivel, o comportamento dia teagae urdnioc-nluminico e o
comportamente sob irrvadiagac de wma wiaca protatipo de combustivel
canteﬁda uranie natural, isto tudo visande o scu possivel aprovel
tamento como combustivel para rcatorecs de pesquisa ¢ de ensaios

tdle materials.




[T - CONSIDERACOLES GLRATS

TI.1. Tror,. das dispersges

Os principais tratamentos fteoricos sobre clomentos L
bustiveis a base de dispcrsdcs foranm realizados por Weher c
Hirch Y48 wever (47) ¢ white. Beard e wiltis %70, Cstes  trata
mentos fazem um estude dos principoi= parametros cnvolvidos (1T

projeto e utilizacdo de elementos comhustiveis a base de disper -
soes., Os parametres mais importantes sido: tamanho das  particulas
do material combustivel, distancia de recue dos produtas e fis
4o no material matriz, e fracido volumétrica total do material dis

perso representadas pelas particuluas Jdo conbustivel,

(s desenvolvimentos teorices realizados por estes pesygul
sadores, levam em conta dispersces 1dears em vez de dispersoes

reais: Apenas foram tratadas dispersoes com particulas esfericas

de tumanho constante (ormandoe us arrnjo cubico de face centrada,

gi(uidntle que 3¢ Jdisperstes reals aproscentam particuloes de tamanho
¢ formos variaveis. Consocouoentomonte. os tratamentos TCOTiCOS MED
cferecem dadus abselutos roferentes o efeitos Jde radiagae, resks
tencic mecanica, transfercncia Je calor, corrosiae ¢ intesrtdade

do combustivel durante o tempo de vids em servico requerido, mas
pode dar subs¥dios pura uma avaiiogho preliminar destas proprieda

des,

i1.2. Dispersées ldeais

Uma dispersao ideal ¢ aquela que tem am arranjo de parti

culas com tamanho constante ¢ formr vsferica.de tal manelra qui




exista uma razoavel quantidade do material da matriz entre as par
ticulas, para possibilitar a existoncdi de uma reglao ndo danifi
cada peles produtos Je fi:sdo. Como o distancia media de recuo dos
fragmentos de fissdo das portfculas combustiveis dentro da ma

tri. & canstante para um dado material da matriz, tom-%¢ rque:

a) Para uma dada fragac voiumdtrica de particulus de com
bustivel, guanto menor for o tamanhe Jdas particulas. mainr serd a

regiap danificada pelo recuo dos prudutos de lissdo.

B} Para wm dade tamanho de particulas, quantc maior a
fragdo volumétrica total das particulas de combustivel na  disper
sdo, moalior sera o repifo Jdunificada pele recup dos produtos de

fissap. Escas afirmagoes pudem sor visuvalizadus na figura 2.

DISPERSAD DAIGINAL

FRAGED VOLUME TRICA CONSTANTE
TAMANHO DE PARTICULA MENDR.

TAMANHD DE Pﬂ.HTIEUL.ﬂ EGHST&NTE
Fﬂﬁl;-ﬁﬂ VCILUMETRIC-ﬂ MAIQOR.

FIGORA 2 - Deis cases doe supcrposicio de zonns

danilMiuadas,

[TE¢NTu1rrc.uaEDu;-ncmr: Fr.o-8F RUCLEARES

& F




Mo processo do fissido cearre o formacao de dois novos
nuclideos e a emissac de radiagoces.rois que 80% da cnerpin total
Josprendida na fissiao € concedida aos Tropmentos de Missio. na for
na de energia cinética. Fstas particulas extremamente cnergeticas,
PeYCe TTUN pOUMCOS MLCEONS, Mils provocan $éries danos nos materiais,

enquanto dissipam suas encrgiazs cm {orma de calor.

A distancia média (em microns) tcoricamente calculada,pa

. _ - 235 - o
ra o recuc wos produtes de fissow de B PRIra Warios mitereigs
- (2, 35
c ( o }:

U - metal ' (. &

Ou, ., d

vz

ir v

be .7

Al PhLT

Uma condicdo essencial puru preservar 4o maximeo as  pro
priedades iniciais da matriz @ o vontinuidade Jas partes nils dani
ficadas. Portanto. a distincia ¢éntre as particulas de comnustivel
deve zer tal que ndo haja contarge ou superposicao das camadas  da

niltcadas pelos produros de Fessag.

Para uma gstruturs: hipotitica {particulas csleéricas de

combustivel ocupande posicors numn rede cobica de face contradal,
. - (- - *

a distincia d entre as particulas de combustivel, pode sor rela

cionada com o didmetro N destas particulas ¢ o [racio volumetrica

V. da.: particulas de combuzrivel dn sepuinte forma:




A equacgan acima ¢ valida paura V0,734, Jom v =0,

i !
as p;;rt'fculasldc combustivers estariam am contatn (d=:).

forma. a fracle vaolumctrica de combustivel maxima, voupad.

7 todus

Nessa

sarticnias de cambustivel de mesmoe didmetro ¢ 0,74 [Sipura 3},
& !

DISTANCIA ENTRE PARTICULAS d

Wo=Qvg

PIAMETRD DA PARTICULA D

FIGURA 3 - Distancia entre purticulaos om Fungde

seus Jdianetros, para sistemas com v

rias Tracues yvolunctricas,

o

il

Em geval, a distancia cntre as particulas ¢ descrita co

me sc ovonsistisse de duas partes: danificadas (am)

-das (d'}), 'onde,

J=d" o+ 2 im

¢ nao danifica

{2)

Na figura 3, a regiao danificada entre as particulas é

indicada crm uma linha traccjada paralela ao eixo das abscissas.




s pontos de intersecgdo entre esta linha o as linhas quo represen -
tam a fun;éﬂ d = f D)., com a fragio volunétrica de conbustivel

constante, determinam o taminho ¢ritico das pasticuias para e
gquais as zonas dunificadas da matviz estariam em contato. mas scm

SURECposicao.

A continuidade da parte ndo danificads da mutriz & que
htada quande o tamunho das particuias ¢ wenar ou igoal ac tamanho

critico.

O0s efeitos Jos danes de radiagile na matriz sno fargamen=-

te dey ndentes do volume relative danificado ¥Vidm/Vm, onde

Vvdin e

-.I - - - .
Vi sdo respectivamente o volume do matriz danificada, e o velume .

|
total da matviz. Tsta relacio pede ser expressa o termos da fra

cdc volumétrica do combustivel, do tamanho das particulas  do com

hustivel, o da distincia woedia de recoo dos produtos Jde Pissdo no
1

- material da matriz;

vdm ¥ : ! 1 (3)

m— L |+ —— ] - 1

PS2 Al

. £
Ko projeta de elementos combustiveis, deve-se minimizar

o volume da matriz sujeita n danos pelos produtos 'de fissao.

A parte Ja matriz ndo danificada & dada por:

(- Vg (4}
Vi

Esta quantidade ¢ mastrada na Figura 4, coro uma {funcio

de D/Zim, para varios valores de vf. Nessa figura, a ¥inha trace

et tmte R £ o R CHR i ene oo e e e
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FRACAO DE MATRIZ NAO [pANIFICADA

mwmmmmlm - Efeitg do tamanhg de ﬁﬁdﬂmncpm robye a fragao danificada &a matriz.




jada indica os pontos  omde existe vontito das camnadas Jdanilica -
das [d7 = 0). 0s sistemas do intorvesse pratico sigo mocles U
cavresnomdem gz porres da o ocwrva e Taade dirveito da lrnha tracein-

ida .

Os efcitos produzides no material da matriz devido 405
danos 'de radiagic sdo dependentes do volime danificado, ¢ do grau
do dano. O Oltimo & afetade pela quantidade de produtos de fissio
quc sao retidos nas purthHlus de combustivel. 0 grau de retengiao
¢ afctado pela natureza fisica do combustivel, tamanho das parti

culas do combustivel, e caminho livre wédio i, dos frugmentos de

fissae no matertal combustivel,

Una {ragao do totnl dos frapmentos formados no processo
de fissao permancce nas particulas de cecbustivel, enquanto gque
¢ restante escapa Jdas mesmas. O prou dos danos, provocados pelos

fragmentos de fissdo, na cunada.esférica da matriz, ao reder das

“part’zulas de combustivel, pade se¢1 caracterizado pela fragao de

fragmentos de fissiaoe (Pa) gque escupa das particulas de vombus ti
vel. A fragao dos fragmentos de {issan que penctry na matriz, de
cresce com o aumento do didmetro das particulas do comhustivel, e
com a diminuigao da distancia perceryida pelos {ragnentos de (i

Sd4C no material combustivel].

: 4 8 . - . i
Weber ¢ Hirch (48) correlucionaram os paramotias acinaz '

por mele do segpuinte equagao:

Pa = DN S S (5)

L
=
—
L]
.

A equacao (51 ¢ viilide para eI Todes os fragmentos de

i e

e T T e warl S ANES
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fissao cscapariam das particulus de combustivel. se o didwetro da
mesma fosse ipual ou menor que o caminho livre medio dos lragmen-
tos de issae no materisl combust Iveld [UKEAF{U,S]. M walor de i'a

em torno d~ 10% & pormalmente wtilizide em preojetos de e)omentos

comhustIiveis.,

As consideracoes acina se relerem a concentrugocs medias .
dos produtos de fissdc nas partes danilicadas da matviz. Wu reali
dade,!a concentracado Jdentro das particulas e nas zonas danifica -
das d; matriz ndo ¢ unitforme, mas depende do didmetro das  partdl
culasgdo combustivel ¢ da distancia entre elas. fstz relacdo &
mostrada esquematicamente nn figura 5a, para tres ca=os: L) com a
zona do penetragio do produte de fissio menor gue o raio da partl

tula, 2] com a zona de penetragan do produto de fissne meior  gue

o raio da partfculﬂ, mas menor que o didmetro; ¢ 31 com g zona e

F?HETrugﬁn do produto de Fissio maior que o didmetra da particula,
{is po:siveis esquemas de distribuician dos produtes de fissao ¢m
fuas particulas adjacentes de meswo diawctro ® no espago cotre

elas, sdo mostradosnus Lfipuras 5b o« S, ca fungao do tamanho de

patticulas ¢ da distdncis entres elas.

Estes fatores da Jistribuigio dus concentrayoes Jdus  pro
dutos de Eissao devem gor levados owm considervagan durante o proje

1o doz clemenios combustiveis do disvpersoes,

Uma avaliagido guantitativa da cstabilidade sob irrausa -

tio de elementos combustivels de dispersoes, nio deve se hasear

sOmENte nas regres descritas acima, pois a vida em servigo do ele
nente combustlivel pode sur wfetada por mwitos outros (atores. FEn

tretanto, as consideracocs acima sobre danos de radiagao SETVEm

seme um ponto de partida na avaliacao preliminar de desempenhodos -



clementos combustiveis de dispersoes.
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FICURA 3 - Couccntragao dos predutoes de fissuo em

combustiveis a basc de disporsaa.

IT.53. Lispersoes Ruais

Existem algnns sistemas, onde as dispersoes veais chepgam
a EStFr proximas du cd#se ideal. Partioulas de combustivel torna
das e%féricas ¢ recobertas com carbono pirolitico, com aco  inoxi
diavel ou metais refratirios chegam a cstar proximes do casa ideal,
Entretanto, na mauioria dos cases a3 partliculas de combustivel  em
Sisteﬁaﬁ reais silo irrepulargs o scus tamanhos podem variar  bas
tante. davido ac manuscio Jo pd que nroveca produtos finos por
atrité, 2specialmente durante a mistura. Também o processn de tra
palho a quente a rue & submetida o dispevsao durante a fahricagio

da placa de elemento combustivel pode provocar aglomerades, frag -

mentagio, € alongamento de particulas. Muitas dessas imperfeigOes
|



http://irregular.es

sa0 visIveis nums microestrutura Jde combustiIvel Jde dispersoces,

Tudo que pode ser Feito com as dispers0es reals © procus

sa-1ns de maneiva a ohté-1u tioc proxtmas ao caso idenl qupnto pus
sivel. O grau de desvio da idealidade causado pelas fragmentac¢ass
ou pelos alongamentes das partliculas durante o processo de fabri-

cacao. pode ser detcrminade atraves dJde metalografia quantitativa e
R (10}

ser relacionado com as condigoes de fabricagac
1

I1.4."Princ »ais vequisitos na sclecin de materiais para eclemen

———

tos combustiveis 3 base de Jdispersdes
!

IIm dos requisitos para os nulerials a serem usados &m
olementos combustivels & hasc de dispersdes € que todos eles  sg
jam comapactiveis a temperatura de servigo, © & temperaturi utili-
zada durante a fabricagdc dos elementos. Elementos combustiveis
podem ser fabricudos com materiais que nao sejam lnteiramente com
pativeis, desde gue esta incompatibtlidade nio ocusione riscos o

bom funcionamento do elemento comhusitvel (lg},

i N3 requisitos deseidveis para o material flssil sao rela

cionados a sepuir:

1} Deve conter a maxima voncentragde possivel do isdtopo

[issil. 0 elemento combustivel terd dusta forma um volome minimo,

o agu1l favorece a cstabilidade sob ridiagao.
2) Deve =er estiavel sob irradiacde, iste ¢. deve manter

suas dimensoes, e dejsar escapar poucos produtes de lissao.
i

3) Deve ter preferivedmente uma condutividade térmica al

ta. evitanda porianto prondes pradicntes de tenperaturs no elepen




to combustivel em operagio. Entretanro, wmateriais Fisscis com bai
xa condutividade podem ser utilizados, desde que o material da ma

1riz scja bom condutor térmico.

4} Deve ter suficiente resistencla mecanica. pata nao
ncorrér desintepragio de porticulus durante o processo de fabrica

cac dé elemento combustivel.

57 A composicio Ao compesta que contém o isdtopo  fissil

ndo pode vortar sob irvadiagdo.

! 0s requisitos desejavels pars os materiais da matriz ¢
do revestimento sia:

1) Alta resistdncia mecanica ¢ adequada plasticidade pa

Ta suportar as tonsces criadas pov [atores externos c intornos.

Os fatores extornos (ue causam tensaes nos clementos combustiveis

a} wvibracao devido a flutuagaw do refrigerante,
b) distorgoes nos vomponentes do nacleo do reator;

¢) nressdo do refrigerante.

As tensoes gque poden scr fmduzidas por Fatores ionterncs

an clémento combustivel sao:
a;j térmicas associadas com pradicntes de temperatura,

b) devidus a mudangas de la=e:

1

i ¢) causadas pelo avmento no volume do material Fissil

sob irradiacgao, e pele acumule de prudutes de Fissio, ao redor

das partIculas de material Fissil,

d} criadas devido o Jiterengos na expansan tormica tlos



pateriais fisseis, matric o revesbimcnta.

2) Variacdes ma rvosistencia mecihnlca ¢ na plasticidade |
provccadas pela irradiagho, dentro de limites, tals gue ay cluel
tos produzides nos elementos combustiveis em serTvice sejam mini

mos.

f 3} Alta condutividade térmica para que haja boa transfe-
réncia de caloer e para que nide ccorram tensoes térmjcus durante o

servigo.

: 4) Alta vesistencia a corrosiq ¢ erosag pelo refriperan-
te. As especificidades para corrosdo ¢ erosaa da mateiz podem ser
menos eXigentes do que para 0 revestimento, A resisténcia 4 cerro
sao do material de tevestinmento deve ser tal que suporte satisfa-

toriamente toda a vida de servico do clemente combustivel.

5] Alta resisténcia a {fadiga por causa de tensoes prove
fgdas pelas ciclagens de tomperntura no clemento combustivel, re

sultantes das variacoes nas condigoes doe trabaihao.

6) Valorcs aproxinadamente ipuais de voeficientes de  ex
paﬂsﬁﬁ térmica para prevenir altas tensdes durante o aquecimento
do e'emento combustivel. T Jescyivel também queo os cocoficientes deo
expiansio térmica dos materiais, o mutriz e do revestimento, ndo

cejam aito diferentes Jagiele do material issil.

71 Valores e segae de choque de castura de neutrons dos

mateTrisils da matriz o do revestiwmenlo ndo multo agltos.

8} Alto peonto Je Unsio © alta temperatura de recrvistali-
zagao, para asscyurar adegquada yvesisronciac pg temperaturta maxims
de trabalhe do elemento cowbustivel. isto € particularmente impox
tapte:no caso do materiais Jde elementos combustiveis pura rento

re: de alta temperatura.
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Levando-~sc em conty os regqui=itos aclimu citados,

poile-se

elahorar uma listia dos cowpostos Jde uranio e de plutoniv que pode

rio servir como mpterinis (isseis en olopentos combustiveis a0 ha

se de dispersoes {ver tabelus 1 o &3

Na tabela 3 sao apresentados os materials potencialmente

candidatos a martriz.

* Temperntura de desordenamentos

o

+ Hempetatura Jde decompos Tudo.

TARGLA 1 - Compastes de urania utilizive:s em Jdizncrsas

I N iy 3
Compostos Densidade \olunE{h urimtic
pdomt pere en o o
st unB
[ 19,05 1.0
Uﬂl4 &, 06 .22
UDE 10,96 .53
- .
USDB 5,349 0,43
1C 153,03 [.6nY
!
ue, 11,70 0,56 i
1M I, 3] (0,71 :
N !Er2 10,3 n,31 '
3 115 :
.“-JBelS 4,73 N, 15 E
UETi l,722 0,73 ;
(.51 15.0 n,77 !
n J !
Uﬁﬂi 17.6 n,8%
'!ml2 k.14 (1,35
AL, .8 (0,20
I%iFE 17,7 n,f1
-I.]Fe2 15,2 il A8
Uitk 14,5 .41
. 5 5 .
U3512 12,7 b,59
UMD 17,8 0,91
'U6CD 17.7 0, un
USSH4 L3.0 n, a4
Usi G 2% .40
U5, 3,98 0,38
UJ"-!i5 1,51 0,27
UCug 10,6 0,24

Ponto de fusia,

4

¢
L1352
70
2750
deconpoe
2350-2400
2450-2500
2030
A
20010
sap+e
950
FUOxH
1591
132
R15+
1235
128D
1654
TIHT*
Baf**
150¢C
1600
LR
1360
1052

Fia2

—

Temperatura de Teagao peritética:

(*5]




e - - — . - !
compostos Nensidade Volume do piu Tonto do fusao,
; 1“,,(,:“3 Lotia por - TP
LU dao LEOMPORTE, )
omT
i
PUUZ il,46 0. i 2EA0
Tt 15,00 [, i [ 5510
PuN 14,23 (.69 —- ;
i
abe 4.3 In 0
l’!Hclj .36 .1 |
T’uFr:E 12,53 .44 1230
Pujﬂﬁ 12,710 {}. 3 27200
Pm‘llE g,{u (1, 3d 1480
:Puﬁls 6,89 0,26 1270
!Puﬂ1¢ 6.11 oI H G20
I . o ) N 1%
JTABELA 2 - Propriedades dos campostos de plutonio
| . ey . A
Metal Ponto de [usio | Segio de chogue de | Segan de chogue !
e ahsarcin nicrosco- | MECTosCopic, i
’ nicat, horns o f e i
— o — — o — e — _T.. -t ——— - - — - — - -i
Al Y]] (: 22 ] WLl
Re 1282 0] 1 0.0013
Fe 1335 2.1 n,z20n
Mg 651 D159 : 0025
Mo 2610 7.4 : n.13
|
] 3 i 268 i, i 0, na1
Ni 1 tasz P on | .41
i I
T1 LOGKR L.oH I 0,33
v 1aarn q .7 f inhE
Iy 1852 0,0y . LNy
S — e — —— — — _J. — —

Ll

E%EEEE_E = Motals potenvialrerte vardidoatos o mitre

energlas termicas

4g)

L3




14,

A partiv Jdes dados du rabelo b, Fol feitoe um oprafico :la
voncentragan o poeso Joeourapio ca Tongdo Jda frigde wolunérrica e
gslpuns  compostos e uranio para uma despersao cade s omatriz e de

aluminic (figura ).

Kessa figura nota-s€ a orande variagds que cxesic na fra
cac velumetvica Jos compostos de wedanio, para iomesma coocentra -
cAa de urdnio, numa disper=ac ende o omarriz £ aluninio: s P
&xeﬁp}o, fer wsado urdnie mctialico em ver de Al . u fragie  wvolu
metrica da fase dispersa & ceron de quatro vores menon.,

levando-vo em conta principalmente Eﬁse'futur, e gque foi
cacolhido para este trabalho o sistema urdnio metidlico-aluminic |
embora sabendo-se da reatividade contve os dois metats, a nqual foi

(3,6.9,17,26,27.30,31)

?

41l

¢studada por diversos posquisadores

suns dos quais aprescntam vesultades conllitantes.

1T.5. 'rocessa de Fahricagﬂ@ de clewentos camhustiveis

Neste ftom discute-se o Mabricagae dos elementos  combus
tiveis do ponto de vista de processamenio metallrgico. Os deta

Thes gspecificos da fabricagaoe dos clomentos scrac discutides  no

- - . - . 1.5,2 ; 2 .33
proximo capitulo.ivorsaes rovisees i Vicertun T 423,27,129.32.35.32

13,44 45,16 - - _ R
RERRAY ofecrecen Infovrmayoes doetalhadus sobre o labricagao de

elementos combustiveis a hase de disner sies.

11.5.1. Fabricagio de Nicleos

0 merodo cmpregado para fabricagao de nicleo de  elemen

tos combustivedis e dispersaes © o deoaeralurgia do pd. que Con

515Tei na utilizagae de matcriais corbustiveils o da watris na for
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Al

ma de pds, misturanda-os nas devidos proporgoes o coupactando-ns.

As prifcipais vantagens de métoede de metailereia do pd pa
ra produgio de nicleos de dispersacs para elementos vombustiveis,

sao listadas o segnir:

1) As temperaturas wtilizadas durante o preocesso de fa

[ - - .
ricacao sd0 usualmente neongres que a1 temperatura de fusao oS
materinis da matriz e do combustivel. Nessas vondigdes sio mais

numeresos osf matevials gue poden ser atilizados em nicleos de cle
mentos comoustiveis, devido a2 majaor compatibhilidode dos mesmos em

temperaturas relativamente mais huixas.

2) O método pérmitc a produgaso de dispersoes que de ou
tra forma seriam dificeis ou impossiveis do serem preparadas.Exem
ples de tails sistemas sae ayueles constituldes de wmutriz metalica
¢ combustivel cevamico e agqueles vom umzs estrutura conplexa, o
qual cada particula ¢ envolta por unn camadas metdlico. de prafite

Bu ceramica.

3) Wio existe dificuldades para produzir disporsoes, no
qual as particulas de combustivel, dec tamanho e forma especifica-
das, estejam untformemente distribuidas dentre do volumc da hH]

triz,

4) A perda de material durante o fabricagan ¢ muito ne

CLLEG TR .

A& fabricagide de nocleos de clewentos combustiveis por

metalurgia do po. envolve usualnente os scguintes estipios:
1} Preparagdc dos pos do conbustivel o da mutriz.

2} Pesagem e mistura dos pds o serem utilizades na  dis
| £

ners 10 -




3} Compuctagao des pes misturades para obter o nuclee na

farma ¢ tamanho especrficados.

4} Tratamente térmice (sinlerizagao} do nocleo prensadon
para reduzir sus porosidade e para atingir os valoves reyueridos
de densidade, resistencia mecdnica, condutividade tormica. ete.
Em alpuns sistemus este Tratamentoe o € neccssiario, pois os valo

res especificades sao obtidos somente com a compacticus.

11.5.2. Fabricacac de placas combustivedis

Para a fabricugoo de plucas do elementos combustiveis
foli utiliada a técnica de mmnfagcm de nucles, moldurs o revesti
menta (picture frame technique) ¢ posterior laminagdu a quente.ls
ta técnica € bastante utifizada na Fobricagin de E]vmcntmg combtis

] - 516,19, 25 41, 57,56
Tiver3 TLIpPO p]acﬂ '[1’“1",1 AT B ]‘

Apos a montapem do nidclen na moldura ¢ a colocacio dos
reves: imentos, as bordas de coniunto san soldados, deixando Qs
cantes sem solda, para facilitar o eacane de pases do interior o

sistema nNes Brimervos passos do laminagiio.

A figury 7 apresenta o esquema de un Conjunteo antes a4
laminacao. Norwmalmente para se ubter nm bon culdeamento cntre o
naclec ¢ o revestimento, o roducio, dnrante a laminacaa, deve soer

malor do que O00% on esapessura.
0 niclea do combustivel & fucilmente localizado upds bl
laminacao, por meio de radioprafias,devido a grande diferenca de

densidade entre o comhustivel e ¢ rovestimento.

Um diagrama esquemitico do processe completo de  fabrica



do das acas de clementos comhustiveis, utilizade nzste
G d pl d | t hust itid d t

lho. ¢ apresentado na fipura §.

traba



REVESTIMENTO

FIG~ 7 ESQUEMA DO CONJUNTO A SER LAMINADD
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JTI - TECKICA EXPIRIMENTAL

111.]1. Materiais

111.1.1, Aluminio

Htiljizou-se uluamioic 1Y0U, ¢n Torma do chapas, do 3,2 uam
de cspcssura, parad o revestimente ¢ piava o moeldura do ﬁlementﬂﬁnm
bustTvel, Tanbem na matrviz ot utilizade aluminio 1IN0 oo €
forma Jde po (adquirtideo de Indistrias Metmlargica Belgo lraszileiral.
A composicdo quimica nowinal do aluminio 1100 & apresentada na ta
bela 4. A distribuigic granulesétrica das particulas do no e
atuminio & dada na tabela 5. coguanto que a ftpura 9 oprescnta  a

rorlfolopia do moesno.

P s e e —_

Al i an o ofn min
Fi+51 | 1,00 mix
| i
i

B

7 .0 i
E a0 i 0,05 ix
? n ! 0,1 msix
|
Cutios ; 0,1% mitx
e e e e L e e -

TAMLA 1~ Uneposigao guimica nominal
die abuminio IT100 (% e pese )

Tamanho, L Penciras, mallas vor ? G OOR s F_E
! polepada Linear ! :
IS I e L o
148 - 10h - 184+ 150 é 1,12
105 - 53 s o | 441
53 - 44 S S REIT E b 7 |
<49 j - 325 : 2.0

TAIEEA 5 - Distribuicio nranulomelrica do pd de alumicio




FICURA % - ¢ de aluminioe 1100 ~ Aumento 50 X

1T1.1.2. P

de urinio meotalico

Tres processos foram wtilizedos com o finalidade de 5@
obter urdanie metdlice em pé: a) hidretaclde, b)Y redugia: ¢ mecani

o,

a) Processo de hidvetacio

0 processe de hidretagho ocorre atraves de umi Teacao
reversivel entre o metal ¢ o hidropéuio em determinadas condigocs

' 7
de tomperatura e pressao th2,51)

- el Y -0 . g
r fmetalico 22570 2ROV - a
1 Macico ) — » LM, > I} (Po metalico)

I h Vo Ug

As cxperiencias feram vealivedes cm foerno con araesfern

controlada (Wild Barfield). ohedecendo-se a sequéncia abaixo:




Um pedaco de uraniwe metalive vom cerca de 200,  retirado
de um tavupo de uwranic refinado a vilcuo, el colocado om  cadinho
de ago inoxidavel e dntroduzido oo cowara de aqueciments do fornn,

1

que foi evacuada até 5X10° 7 torr. Pusleriomentc fez-se a introdu

¢ae de hidrogenio na camara do forno atingido a pressan de 1,8atm.

Foi inicitado entao o aguecinenio do forno até atingir

&~ = - . “ -
2257C, na gqual a velocidade de reagie cntre o hidrogenio ¢ o ura

[51J~ permanecendo nesta tenperatura atde gque todo o

nioc € maxir-
urdnio se transformusse em UH; (aproximadamente 30 minutos]. Apods
a completa hidretacao, deslipgou-se o 2istems de aguocimen' o o
forno. Quando a temperatura interna atingiu a  ambieote, a camara
do forno £»i novamente evacuada atd hI-I]H_5 torr. Depois scpuiu-se
navo aquecimento atd ESHGE, permancvendo nesta temperaturi ateue
todo o UH;, que ¢ um pd fino, sc trimsformuasse em po de urdnto me
talico, sendo em seguida a temperaturs clevada para s00°4, perma
necende nesta por 30 minutos com o objetivo de se [azor uma pré-
sinférizagﬁc do pd e assim cvitsr o piroforicidade do nesno, devi
¢o u diminuigio da  drvea superficial. PNepois deste tritomento, o
forno foi ‘desligado e quando o temperntura interna stingio a  tem

preratura ambhiente, ele foi aberto.

0s resultados obtides por cste mctodo, apos teor-s:c feito
ruitas variagoes, nan forawm satisfatdrios, ocorrende o oxidagac
do pl oow durante s sua fabricagio an quanda o cimats do Torno cra

abert. .

h} Processo de reducdo

As eaperiencias de rediciao de axides Tovam realizadas
em reservatories de ago, hermeticomente fechados (bonbn de redu -

fa0), colocando no sou lnterior o cargs a ser reduzida. A super(d



cie interna da bomba de redugic fol revestida vom materinl  relra
. . . . .o PR,
tario, pois a temporatura durante o oresgio pode atineir ote 160070

A cargia a ser reduzida, constitwida de UD Cu ou Mg (ca

3 L]

mo agentes redutores) e Call, (como fluxo). Tanto o calcio quanto

Z
o magnésio foram adicionados com 30% om excesso com relaguo a  es
tequiometria, enquanto que o lluxo [Call,) fol ceolocudo na propor

gao de 10% em peso do total da carpa.

Apos 2 bomba de redugdac ser techada, a mesma fol introdu
- - - . - .. -
zida om um forno tipe mufla ¢ aguecitda u uma tuxa de 3007°0/h, ate
C _ - , - —an0. [51] . ,
atinelir a temperatura de reagdn, qgue ¢ de FA0TUD . Em algumuas
experiéncias, apcs ter ocorride a veagiao, elevou-se a4 temperatura
- o ..
ate (2007°C, permunceende vonstante por 2 hovos, a Fim do =0 obtor

aglomevagae das pavticulas ariginiadmente muito {inas.

A separacio do oede uranie Jo o restante do carga foscoria,
refratavio, ctc,l foi feito lixiviamdo-se todo o material por wa
rias vezes com wma solugio BRode acide avetice, B pesterior  lava

gem em alcool.

Muitas cxperviencias Toram vealizadas, variando-se a len
peratura, a porcertagem des componentes da carga, o refratario de
revestimento da b:aba, a atnosflera do {orne, o tamanno da borha
de reducdo, a compactagao dn cavga, mas nio se chegou a resulta -
dos satisfatorios. pois tamhém nestc caso o po wodusido oxidou.an

1
tes mesme do Bomha ser ahorta.

Os resullados dos procoesscs a o b, poderiam ter sido sa
tislatorios, caso as experiencias tivessem s3ide realizadas om am

icntes com atmuslfera totalmente coatrolada, condiciao casa  que




AU .

noderia, por exemplo. ser cumprida cor utilizocae de ciuixues de Ju

vils com atmosfera inorte.

c) Procossc mecanico

Tnicialmente produzic-se uranio motialico arraves it
redugao de UF, com cilcio ¢ com magnésio em bombas de redugac,com
um rendimento no processo de 94%. Este uranio metalive {oi entio
refundide em vacuo de 10_4 torr, cobtendo-se tarugos de aranio  re

finado. A anilise gquimica deste uranio ¢ mostrada na tahola 6.

— i T
a1 224U ppm
! te IRUFBR
Mp LOO P
Cu Inpm
. Mn | Z
Cr LOppm
M1 | P Zppm

TARELA 6 - Analisc guinica do
Lranio el indln

Desses targuos, [orvam retivados raspas com cerca de
100 1m de espessura ¢ de compriments vaviande de alanos milime -

|
tros até cerca de 10 cm. Pstas vaspas Toram reticadas: en Lorno me
canico a uma velovidide de Th rpm, sepslo Pimpas om o solugae Fi1 de
- - . +~ = ' '
acido nitrico. Pasteriprmente ¢ssxas raspas foram trituradas num
moinbo Fritch Pulverisetti ripo 000D otf gque as mesmas [¢ tar

passen pogquenas particulas,

0 tamanho de partToola bdenl deve cstar vntre um tamapho

minim., o qual {oi colculade atraves Jo formula (1), » um tamanho




max imo que & limitado pelas condigoes de Lubricagao o yue deve os

|
rar entre um quartc @ wm tevrge de espessura final do nacleo

- .
clenento combustivel v4 ].

LY

Fome 4 espessura aominal Jdo onocloo e

placos combustivels pora o veator PLA-RD g de 50 um ¢ levanda - se

or Contd cssas yesras.asparticuias foram selecionadas, atraves de pe

neiramente, ne intervale de 150 e 270 mesh, onde as porticulas po

dom possuir oum tamanhe de 55 oa 0L gm (Dapuara 303

FIGURA 10 - Pg de wranio scelecionado por penelri

nento catre 53 ¢ MU5Sum - Aumentc 503
Antes de ser feita a mistura com o pd de aluminic.

de uranio foi submetido a uma novn limpeza em solugao 1.1 de

do nitrico.

M1.2. Mistura e compactagio dos pds de aluminio e uvinio

Apos a pesapem das aos de vranio o aluminio nng Jdev

o o

aci

1dus




2.

proporcaes, fez-se i mistura, umidecondo-os em alcool, para se obh
ter uma distribuicio mals bomoeenc: Jdas particulas. A pronsagen

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

ra 100 toneladas, wtilizando-se matvizes cilindricas de VATLOS

diametros ¢ matriz retangular. Trodusiram-se cerca de 100 pasti
lhas, com diametros de 8.0, 10,0 ¢ 12.% mm e altura entrc 3.2ma e

20,0mm ¢ briquetes com 64,0 X 32,0 ¥ 5.2 Y. Para maior facilida

de extragae das pastilbhas, utilizou-su¢ cstearato de zinco como 1u

brificante.

T11.3% Determinagieo do comportamento plastico das dispersies

A determinacgio do comportumento pliastivo dus dispersées
foi feito per meio de ensajos do comprossdo em miaguina de ensaios
mecanicos Instron, modelo 1125, utilizundo-se corpos de provas ci
lgndricms com 10 mm de didametro ¢ 20 mn de altura. Trés  amostras
foram sujeitas a ensaios, scndoiowm de po de aluminio compactade .
cutra de AL-U (453% em peso de U} e o tercoira de AT1-1 (B7% em  pe
s de Ui, 0 ohjetpve desteos ensatos ol comparse as pronpr edades
plisticas ‘das dispersdes com as dn amostra de aluminio, obtende -
se infarmagdes a rvespeito do facilidade gu naa da Iamninagio dizs

tas dizspersocs,

PTT. 40 Montapem de conjunto_moldura-nicleo-revestimento ¢ luming

gdo

0s conjuntos destinados a lubricagac de placas Jo elemen
| _=

| - - . - - -
tos combustivels por laminascaeo szo construldes peor noldura e re

vestimentos de aluminio TI00 ¢ por nuclea de dispersac de uranio
¢ aluminio. Essa teécnica © hastante utilizada para o Tahricagiace de
i

¢lementos combustivels rlanos parva reatores de pesqui-a (OF, o)




¢ao I1.5.2 e mostrado na tigura 7).

Apos 0 ajuste du moldura e Jus chapas de revestimento,as

mesmas Lforam decapadas por imersac em solugdao aquoss com 10% de

- . - a,. o . .
cocda caustica, a remperatura de %0740, poer 3 ningtos, sepuida e
lavagen em agua e neuwtralizacdo em solugio de dcido nitrice a 50%

em volume por 2 minutes, lavagem el dypua quente € secagen.

As partesz foram eontao cmontadus e o cenjunta (ol preso

por grampos para permitir o soldagem das bordas.

A soldagem ot feita pele nrocesso TIO, soldando-se cada
lado com um cerdic continue. Ds guatrvn cantos nae foram soldados
para possibilitar ¢ cscape de gases internos nos primeiros passos

da laminacac.

. ~ . , - I, Dy

A luminacae foil feoita o rewneratura doe 60070 utilizando
un  laminader de precisio "Stannat-Monn'". O aquecimento fat feito
em Forna tipo mufla, sendo que antes do primeiro passo de 1-~ina

¢agp o conjunto fi.ou por 3% minutas na temperatura de ﬂﬂDQC, paTa

cue houvesse perfeita homogeneizacio. Apos cada passo de lamina -

¢ao, o conjunto voltava pura o forno permacendo pesse por 5 ninu
tos para que houvesse uma recuperacaa du material deformado, faci

Yitando desta forma o dolermagio seeuinte.

Apés o laminagao das places (ol reulizuado nas meosmas o

ensuio de empolamento (hllster test] o n009¢ par 1 hora. kKste on.

sato tem como objetivo salicntar pessiveis falhas devidas a Falta

de caldeamente durante a laminacdo,




L I R Huﬁiogranu

As placns e nive apresuntor o e Teiton apns o crsaia e
cmpolamento, foram submetidas a cxumes radiogralicos. As vodiogra
fias foram feitas »om o fivalidade de: 1) abhservar-zo possivels
glcfeit:o:-: devido a laminagao. principalaente defoitos tormineis no
nacico (gue saoc muito comuens nesties casos), 23 werifioar o homope
neidade da dispersdo apos a lumidnagao o determinay con cxatidao u
Iacaliﬁaqﬁn do niclea, pars permitic o corte das hordus das Pl

=S .

Foi utilizada o apavelho do raieos X Sperry SU0KVE, o)

randag © com uma yvoltaperw de 75 kY, corrente de 1 mA e tempe de 15

sapgundos . O filme urilizado Fol o Kedak tipo AARS de prao {ino.

LTI 6. Tratamenros tormicon

Foram feitos tratamentos terwices em diflerentes Tempera-
luras & Lempus om pastilhas de alurinic-uranio com Jdiametro ide

I 0mr 2 altura de 5, 2mm o tanbcm ew amostras provenientes de pla

cas laminadas.

Estes tratamentes térmicos forwm realizados com o objeti
vo de se conhecer o desenvolvimento Jo oreagio ontre o uranio oo
alumiaio na dispersao, sendo os produtos desta Teagdo posterior -

mente identificados por dilvagio de ralos-X ¢ wetalografia otica.

As pastilhas foram encapsuladaz em tubo de pirex sob v

PR

: -5 .
cuo de 5X10 torr, enquanty que as amostras provenientes das pla
cags laminadas foramm tratadus oem stma=torns normal, pols nNesta caso

6 nuclep estava protepido do meio cxtorior pelo reovestimento de



"~ r
aluminieo.

Os tratamentas foraw feitnos om fornos tipo mufia o a tem
. - 0.
peratura foi confrolada pura ter apenns pequenus lutuagoes(35°CH

durante todo o tempo de tratamentao.

(s valores e Temporuturas o de tempos de trofamcilios  siao

postriados na tahela

II11.7. Difracao Je raios-X

ffara identificacdo dos produtes de reagio entre urianio €
aluminie nas disporsdes, foi emprepada o técniva de difracao de

ralos X.

O aparceiho nerlizdo fol we Jde marca RIGAKH DENK tipo
cG=7, com tuhe de cahre apevande a 40 kY oo 24 mA, com [iltro de
riguel, e contador do cintilacde. D Zppulo de diverpéncina utiliza

. . o, o
do ot de 17 ¢ o vadiagde Tad o %o o cobee (3 = 17 54280,

O diagrama esquemilico do aparelho € aprescntade na figu
rall.

Faram obtidos diapramas de difragio, na temperatara  am
hicnte, de todas as amostras tratadas termicamente como mostrado
nit tabola 7o Apes os tratamentos térmicos, as pastilhas Foram pﬁli
das ate que as superticles se aprescutassem scen deleitos. Para 55
amostras provenicntes das placas lumaoadas, o polimento fol feito
ate se atingir ¢ centro da placa, no qual o nlcleo se apresents

Totalmente exposto.
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analise de difracio de riios-X

TLi 8. Metalegrafin

Esta anolize foi wtilizada para determinar o homogeneida
de das dispersoecs antes @ apos & laninagiao, ebervar o valdeamenio
by niclen com o revestimentwo, assim come verilicar onde e como &

reagio’ se desenvelve nas amostras Tratadas termicamente.

Tadas #s amostras usadss nesta analise foram polidas  su
cessivamnente em papel abrasivo (A0 5000 600, 3-0 ¢ 4-0) ¢ om
atumina (0,05um) . As amostrils que haviam side ltatadus Lermicamen
te, apos o polimento permacencram Jdurante un dia cxpusbas uo ar
para que o uranio que ainda nao havia Tcngjdn durante o tratamen-

Lo OliiﬂaSSE, diferenciandoa-sc assim dos preodutes de reacan.



LTI.%. Dilatametria

A reagdo o ourdnia con o o laminie tanlém for oestoduda pe
la método dilatomdrrico, utilizaodo-se um dilatdmetrs universal

mode Lo UiD,

As omostras de dispersdes do aluminio-uranio (45% en ne
so de U utilizadas foram pastilhas com &, Uam de diamelrapor 7,0 om

do altura compactadas a Frio.

. - . . . n 0.
Os ensaios Fforam realizados dsotermicamente o 4007

150°¢, 500°C e 550°C por um tempo de & horas.

rilizowv-z2e atmosfera de arvonin puriiicade pela passa -
pem dJo argonie atruves de Utrap”. contendo limalhas Je uranio oae

- A - - Cr .. - . - .
Eﬂ]]L'CI ”l.-C!T'I.T'.I.I:!ﬂ N ']“ﬂ T fl'l.]l!'i'll\t!'_‘ O W (RS- I I I Dnt]{_‘: ogxLEenIa |jTCHE!11ﬂ

cra retido,

111.10, Apalise da penctragan de urﬁngﬁ_aﬁlauéﬁ do revestinenta

de aluminie

kel 1L LET bk |

Para verificar se howve penetrtacie de uranio atraves  da
revestimento de aluminio, utilizon-se slavas e mindiaturn conten-
do “amo nuclec pastilhas defovmodis Je dispersdes doe aluminto-ura
nio com 45%% em peso de uranio. A ivma 12 apresents uma tas  pla

cas utilizadas para este fin.

Essas placas sofrcram vritamentos térmicos por Y5 Foras
a 60°C, 108%., 300°C e a00Vc. ApOs o tratamentas tormicos . foram

retiradas amostras dessas placas, a4 quais foram anslisadas [or

ericrzia dispersiva de raios-X (PPANY. As medidas por melo o






Wil .

EDAX fovam feoitas da superficvie vatorna da placa Aaté o Lentro il
mesna Apds sucessivos palinentos ¢ voesntugens a cadas 1W00pm. O apa
relho utilizedo para esta andlise oo EDAX 77 W ogque os=rd L

pladi, a um microscopio eletronice Jo varredura marca Cambridee,mo

delo 5-4.

As condigoes de vperagae durante as medidas Tocan 18

ceguintes:

a) Condicnes do MV

Corrente do [ilamenta - 1,2 A
Carrente do icixe w LABDA
Tensao Jdo foixe -1 RY
Aumento - 50X
b) Condiches do EAAX

Bescala vertival - 18 oen X
Intervaule de encroia - 0 - 3 keV
Guntayem do alomlnie = A0, 040

Ihma placa em winiatora. contendo como nucles dispersan
de urimto-aluniania con A55 em opeso de o uranaa, medindo 136, 8%mn o
conpra cento, 41 %hmn de tavoura e 10 30mpn de espessuca, foil o drra -
diada po reator doe pesquiscs 1TEA - BRI A Diunrvs 13 mostrn o radio

srafia da placa antes da dvradiacio s

Aoplacy sourva serv drradiods ol cadovads cm o diswasili-
vo, ool oo ysolon daoapta o niscing o oreatar, ewvitomio agsdm

contaminacres da ngua da piscina devide o pessiveis danecs provoca

T “ ) Cosptt L GARES

F‘ o - T . i
LA ' 1= F N




dos na placa durante a trradiagac. Hm esquema Jo dispositive ull

Lizado para o iveadiagito ¢ wostondo oo g 14

A dirradiacio foi feita enm duas elupas. inicialmente !
= P S P, 2. s
posicao 01 onde o fluxo de néutrans ¢ Jde 1,6X10° "nfem™s o naste

|
) ! - . - - R P
riormente na posigap 21 cnde o Fluxa Je néutrons &de 2,300 nfem™s.

1

. _ 7
| f]u%u de Newtrons inteeradeo foi Je 3, 66310 ancm”.

|
A temperaturn du superficic da ploca durante o irradia -
- i . i S NN R
g3o foi meonitorada por meio de wm termo-por que indicou 32703100

durante o tempo de irradiacio,

A cadn 15 dias reltirau-se a placa do interior do disposi
Tive para uma inspecac visual, o fio Jde ze veriflcar pos=sivels fa

thas geasionadas pela irradiacao.
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[y - RESULTADGS B DISCISEONRS
i

= Neste capitulo sido aprescotadeos o disvutidos os cosults-

dos de cada etapa deste trabalha.
EV'I-iQHEE“ERU,EHHEEhLELiﬂ”lﬁi“

Apds diversas tentativas mal secedidas com o objetive de
se obter pt de urinie nos tamanhas desejades, pelos mérodes  de
hidrejtacie e redugio, descritos no vcunitule anterior, o mcesmo fol

obtido através de processo mecanice, utilizando-se rospas de tor

no, trituragae e sclegdo por peneivamento.

A ohtencao de po de uranio por esse métedo & bustante de
morada, devido o trituracio scor dificultada pelo Futo dJo uranic
apresentar relativa dutitidade ¢ o pas Fines serem altemente nirg
foricos, exiginde culdados vapecinis, tals comn a imersac do uré

rio cm Tiquides prototores ibenzena-queorozens) duranie 4 triturca

.

Como, varva uma vareg complety Jde elementos  conhnstive)s
rara reatores de pesquisa ¢ ensaios de waterinis a quantidade  de
vranio & inferior a 10 quilegramas . o progcessa pode sor vansidera
do satizfutdrio.

I

' As perdas de wuranio durante o processo tomesndo-se tooas
A precangoes sdo accitiveis umn vesn consideradus as recomenda
cocs da Agencia ! oternacicnal de Tnereia Atdmica, pois sao irfe

riores s 3%.




V.72, Compactagao

{1 compovtamento Jas dispersoes Je urinio-alominio, Con
relacdo 0 compuctacan. el cstudado por meio do calenla do densi
dode geomdtrica de pastilhas com 10.0mm de diametro ¢ 3.2Znm de
altuva. A densidade Fol cuiculada ipicinlmente e [ongao da pros

350 do compactacio, utilizande-se dispersoes vom 45% em peso ile

uranio. como mostrade na Figura 15.

99

%= DT

98 - 45 % U
97 -
96 -
95
94-
9% -
92-

al

Funcio da pressoao de cumpaCtugﬂn~pg
ra pastilhias Je aluminie com 45% om

pesu de uranio.

Bascando-se nos dados Ju Ciauras 15, 4 pressio de
S - _ .
oo Fol ouwtilycads o propoaracao de rodos os corpes de Prove

i . . . - .
PEard Usos posStevioras. puols, oL purtir dest Pricrasilg . den=idale



pouco © aumentads, mesmo emnncegands v eslovgo multo wrande, a

Jquc poderia tanbem danificar as nmatrizes.

gutro cstudo fol Feito levintamdo-se ¢ curve Jde percentd
csem da densidade todrvica do misturs en funciio di varisgao de  con
centragaoc de uraniv nas dispersces. lisamdo-se o prossio ddo CH

- !
pactagao em 6 tfum” {fipura 16).
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FIGURA itr - Poveentagem dJa Jdensidade tedrica em
fungao da gLoncentragio de urdnio,pa
ta pasrilhas e ranie-aluminio com

¥
pactadus a 6 t/em”.



A densydade tedrici das dispersoes ol caloolads por meio

ddy Farmula abaixa

('S - —_— -:II :Il.-'-i— - If& U
t . L .
xﬂﬂ I'uﬂi1 }AH] AR
onde - ﬁt & a densidade da dispersio, 6&£ o ﬁu ax densidades

do #luminioc e uriinio, respectivamente, o X ¢ a fracao em NeE Lo

AR

de gluminio na dispersac.

Pelos resultados apresentados nas figuras 15 ¢ 16, nota-

¢ que as dispersges de wrianio-aluminiv, mesme para teoves de
uranin da orden de 80% em peso, nio aprescntam problemas gquanto a

compactacan.

TV.3. Determinacao do comportamente plastico de dispersoes rela

cionando-o a0 aluminia 1140

] - -

Fara a determinagio do comportamento plistice, foram fei
tns ensnios de compressac om amostyas citindricas de duas Jdisper-
sées de aluminio e wriinio. uma cowm 45 ¢ outra vom B87% em peso  de

uranio, & uma amostra de aluminic 1108, todas ochtidas por metalur

gia do pod.

A tabela & mostra as cornrteristicas das amnstras ensala

das

o a . - : - - - —_
Amo=t o= Dﬁns1dgde Nomet o Altura i Belacan altara/ 2
P ' (% da teorivals  tmmy () . diamctrg |
DAL (1100 g9¢, L0026 ¢ 15,97 ; 1,987 i
: . i | ! |
| AL-(458)0 B [ oo 1 1o 7w i L .007 |
1 ! i
i AL-[374)U G, CoIDEs 19,849 ! L4570 l

i : ! |
- N R ]
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1 ;

Antes do scrom (eitos osx onsoins nas amoestras, fer-32 0

tevantamento de wupa curva de cavpa om fupgiac do deslocamentao on
tro az placas de .compressae da macuing Jnstron, o Fim de o=e Ae

termipar a deflexag da mesma no intervaloe de cargas onde sc pre
tendia reallzar os ensalos de cempressao propriamente ditns. Este
- 1 . —

mitodo, embora trahalhoso, usscpura gue as medidas de defnrmacgao
que s¢ extracm dia carts vegistradora representas a defurmagao ane .
nas do corps de provn, ¢ nde do o sistema de corpo meis maguing .

(s ensajos com os corpos de prova {orma realizedus o mes
ma velocidade de deformagae em que fel vealizado a onsaio pleva

contra placa © na remperatura ambiunte.

{0 levantamento de Jdados TMoi reatizodo fixamdo-sc a carva
¢ medinde-se na carta repgi=stradora o deformacio, descontando-se

entao a deflexdo da maguina para o mesma carga.

A figurs 17 mostra as trés vnrvas obtidas pelo método ox
posto; acima, A4 takela 9 apresentn os pariswctras mnis dnportantes

cxtraidos d-< curvas da figura 17.

J Amustra ©| Limite de l=goa Limite de Regis Alonganento uni
menta {[Kefrm®) trnrin{KﬁImmzj Forme (%)

! - . — ————

! A1 - 1100 10,3 17.8 i8,1

i Al -735%)0 13,6 G 432

| AL-=TR7S)U | 16,5 20,2 !

TABEIA 9 - Pardmetres representatives do vompertarento plisrico.

Q wvalor do atonganente unilurme fol temade ate o aparect

i a ]
mela Jdu 15 rringo.

Observa-sc na Fiaova 17 ques 1) 0 escoamento slistivo «do
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em pesa Jde uranio e de umn amostya de aluminio 1100, tedas obtidas rorT metalurgia do pa.




ajuminio F100 s¢ Ji oo wmi wenur lensio. Cona org o do s CsneTar,

cois o aluminia e nais dicril do gque oourdniec; 23 a primesra trin
ca na dispérﬁﬁﬂ Jee pluminie com 45% em o weso de uridnie aparvece a
uma tensdo mepor cue o tensidg vorrespondento a mesma deformarta do
aluminioe Y100, [s1. mostya gut o dlspersao sUpoertou um encruamen-
to mMENOT gue o aluminio PL00: 31 a proximidade das curvas de  alu
minie. 1100 e da dispersde de aluminie - 45% de urdnio indica Lint
comportamento plastivo basiante similar, podendo se prever uma rg
cil laminagdo do coniunto nacleg-meldura-revestimento; 49 & pran
de difcrenga de comportamento entroe as curvas do gtuminio 1190 @
da dispersae de aluminio - 874 em puso de uranio, indica pouca
possibilidade de se obter umu bon ploca delgada de ¢lemenla cun
hustIvel <¢om uma delormagae uniforme Jo nicleo pelos precesscos for

maiz da laminacdo.

IV.4. laminacao Jos conjuntos compostos por nucleo, moldura ¢ re

yostimento

0Os nucleos das nlacas de elementos combustivels devemn
atingir asdimcnsdes Cinads durante o Tawedimeio. AlE@m deste controle di
mensional, uma distribuigac uniforme das particulas dispersas e a
ausencia de irregularidades geowétricvas nas interfaces do  nicleo

com o revesiimento € nas superficics, sao os Tatores decizivos pa

|
ra o bom comportamento da placa de cowbustivel sob rodincio.

Para observar os lutores acima citados, 4 coniuntos fo
ram laminados a 6¢00%C. Un dos conjuntns cantinha coms ndcleo am
briquete de dispersio de uluminio - 5% om peso de urinie. dois
outros continham, cada um, & pastilhas, tamhém de dispersio ile

aluminio com 45% de urinio o o (l1ime continha & pastilha= de dis

persae com quantidades varidveis Je urdnio, ou sejua: L. LR, i,

HnS TTUIC L FESLU FaGE~ H LT FE UL ERMES
b= OF, M.




65, 70 © 80% em peso de urinin. A variagio no teor do urinio, nos

‘te U.timo conjunto, teve ¢omo chjetive o estudo do comportamento

destas dispersoes com relagzo a lumenicgiic.

A preparacao dos conjuntos rara o laminagae Fol leita

ri
(=}

ma descri{n em 11104,

A sequencia de ITaminagio utilizada & nmostrado nt  tabela

I,
| Pasgghp_ Maycaciao no conta _ Lapessiea do con __J__-Hcdqun &
| pivos [voltas) Junto [nm) -
j 1 T v, 8 0
j 2 29 .4 1.3 5
% 3 27.9 8.8 ;
4 26,6 3.4 5
i 5 25.2 8,0 3
6 1y 7.2 I
‘- ; 20,4 6.5 10
i 3 17,4 h.h 1%
% & 14,4 4.7 15
j 10 12.5 1,1 15
: 1l 10,7 3, 15
f 12 | ss 17 f
: 13 7.7 ao ! 13
f 14 b5 2,1 I
15 5.6 L8 13
i; 10 b7 |5 i
S N N IO SV

TABELA 141 - Sequencia utilizada parr a laminacio oz con

Juntos o ali
Lssa sequencia de laninsgio fod empregada sovunde expe

riencia adquitida om trabalhes snteviores realizades o Centvo de
(7. B, E3. 14, M 30 55.39)

v

Moetalurcia Nuclea: Jdo TN




A Fipura 18 mostra um conjunio antes de ser nontads &
uma placa de elementeo combitativel anas o lawminagao ¢ unsaio de on

noliamentao.

FIGURA 18 - Uonjunto revestimentos-meldura-nuclen
antes Ja Iaminacao e placa de elomen
to corbustivel apas cpsain de s L

mento o corte Jdas baordas.

A porcentonem total Je vedocio em espoessuars devido a

laminag#o das placas. atingiu aproximadamcnte 83%.

Apbs a laminugio. todas as pliacas foram examinados v

sualmente a fim Je se observar possivels Ealtas de caldeanento ou
putros defeolitos provenientus da lowinngaoe, os quais nno foram cons

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

r



placas, outros ensalos foram realizudos para determinar o caldea
mento & a homopeneidade da dispersian o da deflormagio. 05 resulta

dos de=stes ensalos sdo mastrados 1 soputr.

JV.5. Caldeamento entre nbcleo & revestimento

) caldeaimento das placas de conbustivel Fol estudade
atravas de ensaios de empolamento (hliater test), que & um motodo

nae destrutive, e posteriormente por metalografia otica.

As principails causds dio orvivem de empolamentos sio  aprc

(1)

sentadas por Adamsonm cemo seondo as seguintes: I} acuahamento
inadeguade do ndcleo, maldura o revestimentar 21 Laminmean Friode
aquada: 3) impurezas dentro do nucieo: 4) faltas de liyagan entre

as varias interfaces; 5§) excesso Jde wis ne interior do ndcleo.

Durante a execugao destco trababtho foram tomadas medidas
de precaugdc pard que as causas acima citodas nao cuorressen, nus
Mesmo assim todas as placas forum submetidas o ensaio de empola
mento, pava asscgurar gque houve um bom caldeamento. Esse proccodi
mente ¢ neccssario porque, caso wma placa defcituosa seju  coluca
da no reator., as elevagors de teoperiitura durante a sha Qperacdo
pofdest PrOVoCAar o apavccimento de empelamcntos, os quais podem SEH
Sk 1 ruptura da rovestimento: tamhiém o empolamente dificulta a
transferencia de calor paru o exterior da placa combustivel, cle

vando a4 temperatura local.

Para a realizagao Jdo eosato de empolamento. as placas
combustiveis foram colocudas cm um forno tipo mulla o S0 ner
uma hora. Terminada o tewpo de trvatamenta, as placas Corvam retira

das do forne ¢ resfriadas ao ar, scguindo-se uma inspecio  visual




detalhada. Nesta inspegao notou-se apenas a formagao de  pequenos
empolamentos nas placas com ndcleo e dispersoes contendo 755% <
0% em pese de urinio, ndo se constalatdo poda de amamal nas o pla
czs onde o5 nlclens cram compostos por Jispersdes com teores de

uranic abaixo de 5% em peso.

Apds a realiracido dos ensaios de empolumento, tambem (o
ram feitos estudos do caldeamento poy meio de metalopralis Oticu.

Fara essa analise, varias amostras de dileventes pactes das pla

cas foram retiradas, pelidas o suas interfaces examinadas com di.

ferentes aumentos. Nessa analise nic foi detectada nenhuma falta
de cahdeamento,tﬂnda sido apenas notada a penetragan de algumas

parthulas de uranio na superficie interna do revestimento. As
micrografias das figuras 19 e 20 mostram o bom caldeamento 2X15
tepnte entTte 3 ndcieo ¢ o revestimento das placas combustiveis.Tam

bém pode-se chservar, na fieura 20 o penctrvagio de algumns pertl

culas de uranio no revestimento.
1¥.6. Radirarafia das piacas

A radiografia dus placas & lmprescindivel ¢ constitue pro

cedimento essencial no controle de Cubricacaoe, assim come para o

correte ajuste das variaveis do processo, das quais dependem  bs

resultades finais.

atraveés das radiografias ¢ possivel conhecer: 1) a geome
tria precisa do nGoleo da placa conbustivel apds o deformagdo, e
¢m particular a puéigﬁo, Torma e cyvuntunis irvegulavidades na 2o
na t&rminal; 2} a possivel prescnga de fissuras ou trincas no ﬂﬁ

cleo da placa cembustive!, Wlevido o fateres increntes ao ndcleo

ou g processo de laminacdo: 3} o homopeneidade da dispersao,




FIGURA 18 - Microprafia mestiando o bom caldeamento entre o nticlen ¢ o
revestimento de wma placa apos ensaio de empolamento - Se
gag lopgitudinal - Mmente Of X

FICURA 20 - {orte trimsvevsal de umn plac de elemento corbustivel mostran

2 0 bom caldomwnto entre o nficlen ¢ ovestimonto DS @IS0
de empolanento. Pode tamhiém ser observado a penctyacdo de aluu

max particulas de urdnio no rovestimentno - Aumento =G0,



Nas fipuras 21, 22 e 2% =a0 apresentadas radiografias de
ntar~s delgadas de elementos combustiveis. As radionrafias dus
Tl S5 oaprosentas como et beos o spersoes e

glacas Jdus Tegnras e

aluminig com 45% em peso d¢ urdnio, enquanto que a figury 23 mos
tra a rvadiegrafia de uma wlaca contendo como nucleos duas  digper

sges du aluminio, umaz com 75% outra SC0Y cm peso de uraniu.

Hata-sc a perfeita deformacio guorrida no laminagiae  das
dispersoes com 45% em peso de SR REL [Tipuras 20 ¢ 277, s quats
nag aprosontavam problemas Je deformosio irrevular nos Contornos,
tendo boa distribuigao das particulus de oranio sem qualguer  Lis
sura ou trince. o yue fol uma constante pars todas as dispersocs
com teores de urdanio ate 0% em pesa. lsto nio ocorreu com as dis
persces de teores Je uranio de ¥H oo BUY om peso. as gquals oaprIisen
taram trincas {(fipgura 23). devide a bhaixa ductilidade das mes

mas, como fol pravisto por melo dos ensaios de compressac £

i

amostras com 87% em peso e urdnio {figura 17).

1V.7. Homegencidade das dispersoes

A homogeneidade dos dispersoes ot cstudada antes e apos

o aminagio. A Cicura 24 mostra o distribuicdo das purticulas de

urdnito em uma pastilha de aluminio com 45% em pcso de uranio, an

tes dé laminﬁgén. A mistura dos pos dJde aiuminio e uranio neste ca

so foi feita o scuo, nao propaovoionande nma distribuicio muita

homugénea das partIculas de urdnio. Uste defeito foi corrigido pos
|

teriormente, com i adigic de alvaool durante a mistura dos pds  de

todas as outras pastilhas ¢ brigquotes produzidas,

A homogereidude dus disper-<ites apds a daminagic pode ser

obseirvada no figura 25, onde ¢ aprescontads ung micreoralio do  ni

[NGTITL P50 OE PESELS ENI-RICTI
PP E s




FIGURA 21 - Radiografia de uma placa de clemento combustivel de dispersdo AL - U{450 em peso) mostrande i -

perfeita deformagdo ocntrida no niclec © a boa distribulcio das particulas de nrinio,




.

FIGURA 22 - Radiografia de placa de elemento combustivel contendo como nd
cleo pastithas deformadas de dispersan de AR-U[{45% em peso).
Também noste caso pode ser vista a pecfeita delomucio dos

cleos e u bos homopeneidade da mistura.

FIGIRA 23 - Radiogratia de placa de clenento conbustivel wontemio como nit
cleo duas dispersoes de AR-UL o superior contendn 75 e g infe
rior 80% em peso de urinio. Fode ser observado em anhas gque a

delominao por Lminagio provocou Lrincas nas s S0 .




FTGURA 24 - Pastilha de Ar-11{45% em peso) mostrando a disrribeicaos  das
particulas de urinio antes da laminagdo. A mistora dos  pos
de 42 e U noste caso foi {eita o seco, ocarrebamle rims dis

tribuicfio dos pds o muito boz. Aumento 6 X
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FIGURA 25 - Micrvogralia do nocleo de o placa de elemento combustivel
apos o laminagin. Nota-sc u perfeita distribuicio dus par
ticialas de urdnio. hosto coso o mistura dos pos foi feits

wpos tnidece-Yos vom Aooul. Ammento - 20 X.



cleo de uma plava de combustivel vos 45%% cm peso de urinio, Uiniss
vyisag muais geral da homegencidade dus dispersdes apds o lawinacio
pade ser vista nos radioprualins apresentadas nes figaras 21 e 22,
as quaix mostram Loa distribuigao Jdos particulas de uranio.
Sepundo Adamsom [I}, todas us placas de elementos combus
tTveis devem ser inspecionadas quanto o homogeneidade dag particu
las da fase fissel. Essa itnspecdo deve ser feita utilizando-se as
radiografias das placas. Para os reatores de baixa poténcia ti
pos MR, OHR e ETR, apenasum gxame visugl se faz necessario cnquanto
Tue Tira oz reatores do tipo HEFIR e ATR, as radicgrafias devem
ser iﬁspeciunadaa com um densitometro. Fsta inspecdo & feita  to
mando-se discos de 0,08 e §,50 polecadas de diametre nas radio
grafias, o8 quais nido devem aprescntar variagdes nas medidas, om
telagdo as especificadas, acima de 259 para os disces de 0.08 po
legadas de diametro ¢ aciwn Jde B narn as Jlsc&z de (0,50 polega -

das de diametro

TV.E. Estuuo da reacgao entre uranio ¢ aluminie em dispersdes

Como descrito no Item IT1T7.6, foram feitos tratamentos

térmicos em um série de amostras, as quais posteriormente  foram

-analisadas por difracio de raiosn-X, por metaloprafia otica ¢ por

snialise de epergia  dispevsiva Jde raies-X (EDAX), a Cim de se fa

ter & identificagdo dos produtos formados pela reagdo e acompa -

rhar o desenveolvimento da mesma.

Jv.8.1. Difracgac de Nalox-X

Nos diagvamas de difragic de ralos-¥ os picos {intensida

des]) de difrugio aparcces como umi Fungie do Gngulo. em ogue 4 ro




L.

lacido de Bragg & savisfeita. O anpulo modido (26) corresponde  wo
dohro Je ﬁngulc i rciﬂgﬁo de Bragpn, nma ves (ue o 5ngutn guc o

detetor forma com o feixe incidente ¢ igual a 24.

i A partir do valor do angula medidoe (26) c do comprimento

-

: LY
de onda da radiacio utilizada {Ka do cobre) que e ¥, 542 A, calcu

la-sec:a distanciz cntre o5 planos atomicos [dY pela lei de Brapso.
1
|

nsy = 2d scnf

Comparando os valores das Jdistincias interatomicas {(d)de

todos.os elementos que aprosentaram picas nos diagramas de  difra
’ (2,24,26)

1 . - - - - -
¢ao, com os valores conhecideos . fez-sc o wdentilicagan

¢r s produtos formados durante gs tratamentoes toermicoes.

. As tabelas 1l ¢ 12 mostram os produtos identificuados apds
cada tratamento. Na tabeln 11 sio apresentades os produtos a  par
tir de amostras tratadas om vicuon de GK]H_S torr, os (iulis  estio
hastante ﬂrﬁxiﬁﬂﬁ dos resultados obtides por Kiessling [2“], e na
tabela 12 sao mostrados os resultados obtidos s partir de an0s
tras provenientes de placas Taminodas.

Nas figuras 20 & 51 sdu apresentados os valores das

—_l
1=

renstdades intesradas, parn cada comnasto formado, noermalizadeos
em relagio ao aluminio, em fungio do tempo e da temperatura de

Trartamento.

Coemo pode ser obscrvade nas Tipuras 26 o 31, as pasti
Ihas tratadas em vidcuo, invariavelmente apreseptaram umn cinética
de reagano mais lentn em orelagao o ddenticos tratamentos oletuados

am oamostras provenicntes Jus plavor de elementos conbustivelis,
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TABELA

11 - Recagao entre uranio ¢ aluminto em pastilhas
de dispersaes com 451 em pesc de urdanio,tra

- .
Lodos on vacuo de 3X148 torr.
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TABELA 12 - Reacao cptre urinie o aluminio om
argstrias proveniontes de placas de
elenrntos comhisilvels o Dase o
dispersoes com 454 em pesc de  urd

nia.
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dispersdes de AE-U {45% em peso de U), em fungac do tempo de tratamen
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Uma possivel explicacio parva este lato pode ser o forma
gao de um filme de oxide nas particuias de urinle duranre g mistn
v B compactagao das pastilhas, lsse [ilme de oxido serviria como
camada orotetora, dificultando a difnsao do aluminic para o inte
rior das particulas de urapto. No coso dos placas, cssu Enmuda_dﬁ
oxido seria destruida durante a laminngio a quente © sortanto  as
particnlas de uranio ficariam om <onlalo direto com o sbusinio, fa
ciJiténdG a difusio, & consequentomente o reacio. Alom Jdizse, uma
pressao de SKIU-S torr durante o trataments node nac sery haixa o

suficientes para cvitar a cxidagcae das particulas de uranio.

0 UARE formado durante o tratasmente térmico s¢ Lreasfor
ma para UAE.3 rapidamente, pois como pode ser visto nas Ciuguras
db a1 31, os valores da intensidade inteerads veferentes au 1AL

%) j
permanecem baixos durante todo o tempo de tratamento. atc rque Lo
do v urdanie seja transformada.

4

Por outro lade, a vcagio do WAk, para UAL, ¢ orelativamen

te mais lenta comparando-a com il reagan de HGEE rra Hﬂlg, como

pode tambom ser visto nas figuras abiaixa,

Qutre Fato constatado © que a reagde ardnio-uluminio  se

completa, ou seja, todo produte de Svanite @ aluninoic se  wncontra
na foroas de UA£1 1mds 96 heras Jde tratamente o H00°0 prtand g i
ram utilizadas amostras provenientes Je placas de elementos Com

- .
hustiveis.




IV.3.2. Metalografin

Apﬁ:; on Urabamentos Tormices oo pdenl Dl oo T o !HW?JE
tos de reagace [ormados, wtilizando-se difraguae de raies-X. fol
Feito um estudo da evolugio do rescio atraves de metaloaralia dis

amestras provenicntes das placas Je olementos combustiveis,

Existe uma prande dificuldode em s¢ ebter unnsbras vor
bom polimente, pois ¢ apreciavel o Jdilercnga entre as durczas dos
dois materiais. Assim sendo, hd um desgaste maior do aluminio g
conséquentementc ncorren desprendimentos das partionlas de urinie

i -
[y 1.!"'1. L}; -

s resultados metelooraiices sio apresentadns nos tFimu

ras 37 a 37, todas obtidas em microscopio atico,

A fiHUrﬂ A2 Enrruﬁpondu Joum amas v Ao Traranente Tér

mico posterier o jaminacin. Nossa Uigura, notam==e ancnns aleuns

EL

pequenos focos de reagiio Dropifoes cloaras nas particnlas de Ly

nio; ocorrida Jdurante o laminegao o quente das onplacas.

Atigura 33 Lol obtida e unn amostra tratada per S ho
) : , -
Tas a 1007C. Obsarva-so neate caso uma quantidade cousidoravel de
produtos de reugao que, wor dilfragac de raios-X, Forvam iLdentifica

dos como sendo AL, UAZ, © UﬁES, em ordem Crescente de juantida-




M-
de (ve1 {igura 297.

Na Tigura 34 ¢ mostrada o owrcrografia Je umn amostra trl

O : .
tada por 96 horas o 300°C. Dbscrvu-s¢ nessa micropralia que aluu
mas particolas, intcialmente de urdnio, ecstdno totalmente transfor

madas.

A identificagho porv difragile de raien -X, drns produtos
de resacao, mostrow a prescendil de UAL HAL. e VAR, . mas a auanti

dade de UAEd passea o ser maior do gue o de Uhtﬁ. (ver [fivura 3o},

A figurn 35 & umu micrografia de uma amostra tratada port
(]S -
96 horas e 6007C. Com esse tratamento constatou-s¢ ade todo 0 urd

rio havia reagido com o aluminio.

Avraves e difragio de rajos-Y identificou-sc o produto

Jormady como sendo scmente Uﬂid. [ Hﬂid,

como foil dito pnterior -
mente, & o produts de uranio e aluminie rermodinamicomente mais
estfiivel e, portanto, o reagio cntre weanic o aluminin sc cample

Ton com este tratamento termico.

A reagdo entre urinio ¢ aluminio inicia-3c peralmente
nas protuberancias das particulas de uranie, desenvaluendo-se pos
rerinrmehte para toda a superficie da mesma. A reagdo entre o ura
nic & ¢ aluminioc continua para ¢ interior das particulus <dc ura
nio, -indicande que gcorre difusio <o aluminic, através dos produ-
tos de reagac, mals rvapidumente do goe o Jdifnsao do urinio nestos

{26}

produtos, ..nclustes essas a que 73 haviow chegado Kiezsling

(9)

¢ Castleman has micrografias dous CDievuras 30 e 37 sac mostro-
1 - - N N - . - . - -
dos o5 estaglos iniclal ¢ intermediario da reagdo entre as  partl

culas de uranio ¢ a matrizc dJde aluminig.



FIGIRA 32 - Micioprafia do niicles de placa apds o laminagho,

som trotamento rCOymice posiorioer. fdmento 100X,

FIGURA 33 - Microgralia obtida do nucleo de placa apds a lamina
¢ao ¢ subseguente tratancnto temica por 96 horas o

L 1 - = - -
10V, Nota-se o infoio da reacio entre as 1Tt

las e urdnie o oo mavriz de aluminio. amento 104X,



A 34 - bicrogralia do oplaca de clemento combustivel a)pds
laminagao ¢ subseruente tratamento teérmico por 56

0-1. v r
horas a 30070, Reste coso algunas particulas sc

Apresentam ingsirmente reagidas. umento 100 X,

lvinacio o subsequente tratymento toimico nor 96

. . -
hioris o @0UTC. Observa-se o completa reagao do

wrinio com o aliminio. Aumente 100K,



FIGURA 36 - Nesta microgra’ia, € mostinde o inlcic da rescao entre o
urinio o o aluainio, @ gutl s¢ inicia geralmente nas pro
tuberincias da< particulas Je wragio. Uratanccto témico

iy haras o l[H?I“[Z. Avgneatt o JE0ID X,

FIGURA .. - Estigio intermediario Jo vencdo de e pavtiooia de urk
nie com aturinio, amde o reachie se estende atrovés e to

- . o - .
da 4 superiicie do wmesm. Tratanento tGmice - 90 Laras

a 3009, Aumento LOUG X,



TV.8.3. Analise de penetraguo de urinio atraves de royestinente

do alﬂpfnin

Esta anilise € importanto, pois caso haja ume penelragio
profunda de uranio atraves Jo revestizento de aluminio, cste ura
nio poderia atingit a superficie das placas e reapir com o refvri

gerante, danificunde o placa e cantuminnmnede o refrigerante,

0 ttudo da penetragaa de neanioe atraves do revestimento
de aluminio foi fcito, por mcio de undlise por enervia dispersiva
de Taios-X (FDAX] . em amostras nrovenientes de peoquenns placas
cumhﬁst{vcis apos tratamentos térmices por 96 horas o 64, 100,300

c 600°C.

A primeiva contugem (ol rocalizada na superiicie cxierna

dus umostras. As contagens suehscquentes Corne reabizodas apds sn
T

cessivas deshoastes por seio de polimentos. de aproXximadoamente 100um,

até atingir o centro do nucleo de ploca combustivel.

s resultados obtidos parne as guatro amestras sao mostra
dos na fipura 38, onde 3¢ tom as corvas obtidas, para cada dnos
tra, da variagao dus rclagheos das contapens de U/A2 com s distin-
cin .y centro da placa ate o supcrfrote GKIFTHU..VGrlEiCU'SE a
presenca de uranio apos o interface niclec-revestimentoa. Poderia
e pensar que o urdmio difundio atraves do revestimente de alumi
nio, mas na realidade, a preoscenga de neanio ne revestiments deve-
seoa penetracio de aloumas partrculas de urinio no roevestimenteo
durante a laminagao, fute cste que pode ser ohservado na nlcropra
[ia da figura 20. e gue tamhém foi constarade durante o polimento
as amostras utilizadas neste estndéo. Outro fato gue refarca esta

analisc e a deo pas haver veerencis cntye as Jdistancias ande so ab
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DISTANCIA® DO CENTRC DA PLACA (4 ™)

combustIveis tratudas a EDDE, 1007, 300°¢ L
o : - .
6007C ner 86 horus. em funciio da distincia de

centro Jdas nlacas.




serva urand no rovestimento, <om o femperatura de traotamento, att
seja, o melor distincias omwle s¢ noron o preseaga de onranin L
revestimento deveria corvesponder u osarior tempervabura JdeoraLome
to, c a menor distdncia corvesponderia @ moner temperatura de tra

tamento, isto se difusap fosse o meconismo envolvido no  transpor

te du urdnio para o interior do rovestimento.

Também f{oram feitas analizcs puntifornes por cvnerpla dis
nersivas de raios-X, em particulas de AR, esealhidas aleatoria -
mente no interiar da amestra tratada por 96 horas 4 G00°C,  Essas
contagens foram vealizadas de 30 em 30pm, partindo-se do interior
das parti.ulas e seguindo en linhin vota até a matriz de aluminio.
Invariavelmente nio foi constatada o prosenga de uranio apos 30um
de interface das piticulas de LAE, . o dnterior s maren s de gty

-
Minl1c.

T¥.8.4. Determinagao da enerpia de ativagiio da reucio uranio-alu

minio

A energia de ativacao du resclio uranioc-aluzinio. na  [or
ma de dispersas. lol determinada por weio de ensaios dilatonétri-
cos, repistrande-=o o Jdiladacae das pmostras em fungic do tempo |

has temperatuvas e 00, 450, 500 ¢ ESUGK, como mostrado o Einy

ra 34,

Para sc caloulay o energis do alivagae  da reuvdwe, ¢ ne
cessirio fazer ama andlisce de vegressio linear nas curvas da Mgy
*a 33. 0 melher o, uste destas curvas cxperimentais {oi obrtidoatra

vés de curvas de potencia representadas polu fungao
; ]
|
!

Vo= k"




Alimm)

o Il 2 3 4 5
TEMPO(R]

FIGURA 39 - Milatagdo lincar de pastilhas de aluminio com 453

e peso de uranio, em fungaa do tempo para us tem
revaturas de A00%C, 450”500 o 5500,




Os ceoefivientes k e n, bem vone o cocliciente de correla

Ao TE

gue mastra a gqualidode do ajuste de cada curva, {oram cal
culades <om auxilio de uma calculadora HP-25%, ¢ sdo  anresentadus
na tabhela 13.
e - S — S sy -5 —
| Temperatura " ! k !| T - 1/n i T
i : — R PR DR ]
: | !
200 L DLeBel 0 DLROIE T 1,904 0,9991
i |
450 i n,341% ‘ a.s0n o 1,a96 0,986
|
' 540 0,2246 ‘ 0.A4G92 2,003 0.89997
LS50 i f',3467 | {1995 2,002 . 0,99495
— i — _ —— ]
TABE|A 13 - Ajuste das curvas da figura 39.
Fazendo-se a anroximagao de Vi dpgual a dols,.a  edauagao

anterior pode scr transformada em:

onde, Y representa a dilatagae da amostrya devide o reugdo, K' ¢ a

canstante de velgocidade da reagio parabdltica ¢ £ & o teompo de agque

cimennto.
Pela equagio do Avrhenius, tuow-se glue:
| L J-f 1] i
K' = X" ¢cxp - - |
KR
scndo:
K" - conatante de probabiliadade
} - energia de ativagio
R - ¢onstante dos pases idoiais
1 - temperatura (K]




Tomando-sw o5 logiarlUmos o wogedgdo acind,  Lekes

Portanto. construinde=-ze um srilico do logaritmo de cans
tante de velocidade K' em funcide de 177, obtem-se ums rets Cuju
inclinaciio € igual a - OfR ¢ que intercepta sobre o vixo das orde

nadas un comprimento In K {(figura 0],

0 walor du enerpia de ativachio (), caleulado o partir  da
figura 40 & igual a 20.200 cal/mol, valor este proxime ags calcu-
lados por outrtos pesquisadores, apesur destes 0ltimos sempre te
rem utilizado pares de disces de uranio e aluminic em contato. Os

resultados da encrpla de ativagao para o reacdo uraniv-atuminio

de divorsos rrabathics =00 apresentados na tabela 14,

Encrgia de ativagan Intervalo de tamera T F;};}Eﬁf}ﬂ o _1
calfol tuvn estlydo, 0C i
. e e e e — j
. 20,200 A0 @ SuO stz trobalho |
| 24.000 250 4 450 3 i
19. 300 0 ou HhH0 41
22.000 20 S0 an
La. 7d0 400 g 600 17
14,300 2000 a0 34 [

TABEIA 1A - Lomporagan de valores de coereda de ativicde da reacao urario-
alwntnio para diferentes trabalhes.,

Vo9, ¥artagao 1 near no espessura das placay apds tratamentos

—_——e— —

termicos.
Foram feilas medidas da espessura de varias placas na re
giao onde se epconliovs o nluleo, antes o apds tratumentos térmicos,

calculando-se a dilatagia linear dus mosmgs om termos porocntuais.

ol .
P r LR S B

—_ e
}1N51nTulu=ﬁ
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T
FIGURA 40 - [ogaritmo Jda constante de velocidade de

reagao em fungio Jo inverso da tempory
tura.




—-1

tz tratamento= foram realizades nas temperatoras <o 60°¢
o, o o - . 0 . . e -
(0~cC, 300°C e 6ODYC, & por um tompe de 96 hovas. Os resnltados

uhtidos sio aprescenblados na Ulwura AT,

0 tempo Je 96 horas foi escolkhido apos se toy conhecimen
to das analiscs de roio-%X, que revelouw vma cenpleta resgau do ura

- - - n - -
nig para UAR, a 60070, podendo-se Jdesta lorma afirmar gque toda o

4

2 Sa wida 1 reaga ave: orrida.
zxpansao devida a rveagag havea ocorvridae

Fsses aumetos de espessuva, sto perfeitumente nccitaveis
- e [ P . e a7 o g .
do ponto de vista de projeto de elemenios combustivels nara reats
res de posquisa, pris os espugamentas entre placas € hem miior do

que a expansde anul determinada.

Para se ohter placas combuestiveis nas dimensacs de projo

-

to & necessario lntevromper 4 laminagio dus mesmas quando o espes

surda estiver um nowco maler Jo ogue o oespeciTicads [ - 5% e cntan

realizar um tratomento térmivo neossas placias a ATTON per un tompo
nao inferior a Y4 horas. Desta formua, todo o uranio se transforma
noe produto termicamente mals estivel . que © o Ufky. As placas  po
dem entao ser laminadas até atinplr o espessura final ja gue para
isto apenas uma peguens defovmagdo se [uz necessarja, e portanto

nassivel de ser absorvida pelo Uﬂkd que & fragil.

IV.10. Ensaio de irradiagio

Uma placa de elemento combustivel em miniaturs, contendo
come nlucleo divpersan de aluminio ¢ nrinio metalico natoral na
teor de A53% en peso, fol irruodiada oo reastor TEA-RY, come Jdescri-

ta em I[T.11.




@

EXPANSAD LINEAR (%)

96 horas

100

300

400

500 £00
TEMPERATURA (°C )

combustiveis de dispersoes de AL-U ({45% em peso de U), tratadas por

horas.

FIGURA 41 - Variacac da espessura <om a temperatura dc tratamento térmico de placas

96



Esse teste tove duvuagido de 1380 horas o 11 minutes de ir

- . : L 187, 27
cadiagde, atingindo wm fleso integrade de 8, 663x107 'ndem”.

A drradiacao ol dividida ocm duas fases. Na primeira, A

placa fot t-radiada na posivao 00, wmde w Fluxo de neutrons ¢ de

i

2 .
L.oxtd* 'nfem™s., na qual alcangou um [luxa integrado e

a 2 . . . o
1Lnfcm » va segunda [ase a nlaca ol irradiada na posigac

12

o, 207x10
- . . - R p 2 .

21 ende o luxe de neutrons ¢ mais alio 72,38107"nfcp™~), & arry
diagido nesta posicav 50 fol realizadn devido aos bons resultados
abtidos duvante a irradiagao na posigao Ul. Nesta nova posigae o

13 2

fluxo &2 neutyons que atingiun a placa foi de &,456%x10 "nfom™. 4 ta

-

xa de gueima do 'LIE:I5 para o fluxo intcprado total foi de 0,47%.

A temperatura da placa Jdurante a irradiacao foi medida
nor meio de um termopar colouvade em contato com 2 superficic i

mesma e indicou 32%19C.

A ocada 15 dias a placa Foi inspecionada visualmente, <am
uuxilin de lentes de aupento, o Cim do se wverdlicuy pussieeis <
nas provocados pela irradiagiio gue pudessem ser visiveis na Sl
superficie. Nada de anormal loi constatado na placa spas este tem
pa de irradiagdo, podendo-sc dizer gque a mesma supoytan perfeitua-

mente o athiente de traballc.

Este resultado no entanto apesar de ser muiteo importante,
nao pode ser considerado comn definitive, pois fot um (Onico teste
voelm placa de damensoes ceduzidas coantendo urania natural ¢ o Flu
vo de néutrons nao atingin niveis elevados. Portanto. outros tes
tes deverao ser cfetuados em plocas com tamanho nermal ¢ urinio

cnriquecide a 20% em peso Jdo isﬁtupm 235, sendo que s+ drradlacan

Ve a durar ate que cerci de 30% de combustivel seja gucinada.




¥ - CONCLUSDES

Com base nos resultades experimentais, a pesquisa  reali

zada permitiu concluir quc:

a) As dispersdes de uranio metalice ¢ aluminio sdo facil
mente compactadas até para concentraciae de 80% em peso de urdnic,
as guals apresentam densidades acima de #0% da densidade tegrica

da mistura.

b) As dispersdes de urdnic metalico e zluminio  possuem
boa plasticidade sob zs condi¢des de laminagic das plavas ate cer

ca de 70% em peso de uranio (24% de fracho volumétrica de ).

c)] As placas combustiveis podem ser produzidas sem  difi

[+

culdades durante o processamento metalurgice ¢ com bea distribv
cao das particulas de uranio. bhom caldeamente entre u moldura, re
vestimento e nicleo e sem ox defeitoy terminals comuns nos nu

vlegs cobtidos por outros procedimentos.

d] As reagoes entrve uranie ¢ aluminie nas dispersoes acor
. . ) e .
rem mesme para temperaturas da ordem de [G0°( e se complelam quin
Uy : -
do proleonpadas por 96 horas a 60VC, Esss reacdo inicia-sc com a4
formacao de UALE posteriormente ocorrendo a passapgenm pora lIAiL1 e
do T.J'.J‘l;.l.5 para UAL,. A velocidade dessa reagdo € malor nas placas

laminadas do gue nas dispersocs apends compactadas,

e) Nio ocorvre diilhsio de uranio atraves do  revestimento

de aluminio mesmo para temperaturas de tratamenteo da ordes B
o = . - . . -
D0 C. A reacio ocorre com o difusdc do aluminio atraves do Ura

nioc ¢ posteriormente pelos produtes de reagan.
£) A variagia na espessiora das placas combusciveis, pra

vocada pela reagao contre uranio ¢ atuminio @ perfeitamente aceitd

vel do ponto de vista de projeto.



[

73 A placa combustivel. com 4531 de uranio naturnl no oo
cleo, suporteu perfeitamente hem as condigoes de irradiagua,  cown

. . s e -7
uh fluxoe integrade de %,003 X IU] e .

SUGESTOES PARA TRARALIIOS TUTUROS

Pira melhorar as condicies Je processamente o pard s
ter maiores informacoes quanto ao funcionamenio das placas. supe
re~-Se:

a) Realizar cstudos visando aprimovar as condigocs de ob
tengady de péd de urinio.

h) Verificar a possibilidade de se interrvomper o lamina
cap dar placas, quando a% Moshas @stiveorem COm ESPCSSUrY UM pOUCo
acima da desejada {<55], trata-las torsicamente ate ocarrer 4 cam
pleta reacde do urania com v aluminio, continuande e scgnida a
1émina;ﬁo. Dosta forma, elimpnar-se-ia, duerante a lasinacan, o

efeite da dilatagio provocadoa pela roeagao.

: . . . .
c) Reallzar ensote: de prradiacic em placas combustlveis

a

com tamanho nurmal ¢ nuclec constituide poer dispersao Jde 15% CR
- . . .- 3% -
peso de uranio, scndo csteo ceoriquecido o 205 o sen 1sotopo, U”j5~;¢g

se atingir cerca de 30% de gueling Jeste isotopa.

Apos estus ensaios, realizur um estudo detulhado los

efcitos do processamente sobre & microestrutura das placas.
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