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RESUMO

Tendo em vista as reservas abundantes de tdrio, encontradas no Brasil, tem
sido dada grande importdncia aos estudos relacionados com a producdo de energia
em reotores de tério-plutonio. Os estudos experimentais descritos mnesta contri-
buicdo visaram a pesquisa de dados para o programa de elementos combustiveis
com cermets constituidos por uma dispersdo de éxido de torio em aluminio em pé.

Descrevem os autores os trabalhos desenvolvidos referentes & produgdo e ca-
racteristicas de dispersbes de Th0, — Al, ThO, U0, — Al e de Tho, — U0, —
Al, sendo a téria obtida por calcinacdo tanto de sulfato de toério como de oxalato
de toério.

Através dos ensaios de empolamento, radiogrdficos e metalogrdficos realizados,
foram obtidos resultados gque indicaram plasticidade adequada & transformagdo
mecdnica com Tho, e U,0,, o téria sendo resultante de calcinacdo de oxalato. As
dispersbes sem U0, e as que continham ThO, oriunda de calcinagdo do sulfato

mostraram-se pouco pldsticas.

1. INTRODUCAO

Tem constituido um dos objetivos de pesqui-
sa sistematica da Divisdo de Metalurgia Nuclear
do Institutoc de Energia Atoémica de Sao Paulo
a fabricacdo de elementos combustiveis na for-
ma de placas, encerrando nuacleos constituidos de
uma mistura formada por um combustivel na
fase ceramica, dispersec numa matriz metéalica.
Fsses combustiveis por dispersio tém sido objeto
de varios programas realizados pela Divisdo?@°.

A importancia désses combustiveis é desta-
cada por Holden', em virtude do seu uso ba-
sear-se no conceito de proporcionar pequenas cé-
lulas individuais de combustivel, cada uma delas
encapsulada numa matriz, tornando o composto
resultante mais estavel sob irradiacio do que os
materiais combustiveis homogéneos comparaveis.
A vantagem mais importante oferecida pelos com-
bustiveis por dispersio é o aumentc de vida de
operacao através da localizacdo de danos dos
fragmentos de fissao.

Tudo indicando que, num futuro préximo, a
utilizacdo principal de tério serd em reatores
térmicos nio reprodutores com um indice de con-

versdo relativamente alto, porém menor que a .

unidade, e tendo em vista o interésse que repre-
senta para o Brasil a utilizacdo de tério em rea-
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tores para o ciclo de producdo do U2, um sis-
tema potencial de combustivel nuclear que mere-
ceu a atencgio de pesquisas por parte desta Divi-
sdo foi o de cermets contendo dispersdes de
ThO,-Al, Th0,-U0,-Al e Th0,-U,0;-Al, revestidos
por aluminio 1100 ou outras ligas de aluminio.

2. JUSTIFICATIVA DO PROGRAMA

Além do U?%, que é o Gnico isétopo existen-
te na natureza capaz de ser usado por sua faci-
lidade de fissdo, ha dois outros de importincia
capital para a tecnologia nuclear como combus-
tiveis: o Pu*®?, que é produzido pela irradiacdo
do U2® fértil e o U3, que é formado apés a
captura de um neutron pelo ntcleo de Th?*%2, fér-
til, e subsequente emissio de particulas beta.

A longo prazo, a utilizacdo dos combusti-
veis nucleares para producdo de energia depen—©
derda do modo como for utilizado o U5 fissil,
existindo naturalmente, ao mesmo tempo em que
seja convertido em isétopos fisseis, a apreciavel
quantidade dos materiais combustiveis férteis, en-
contrados com muito mais abundancia. S6 a con-
versao do U?* em pluténio e a utilizagdo subse-
quente déste pluténio em reatores de poténcia
multiplicara por um fator da ordem de 100 as re-
servas mundiais de uréanio.

Por outro lado, as caracteristicas nucleares
do Th*? permitem que se processe uma comple-
ta reproducio,do material fértil em matéria fissil,
tornando bastante promissor o U232 como ele-
mento combustivel, de modo a aumentar as fon-
tes de energia nuclear de uma maneira bastante
econdmica. Tendo em vista as reservas abundan-
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tes de tério, encontradas no Brasil, seu interésse
na utilizacdo em reatores para o ciclo de produ-
cdo de U%® ja tem dado margem a que a Divi-
sdo de Metalurgia Nuclear do Instituto de Energia
Atomica de Sao Paulo apresentasse diferentes tra-
balhos a congressos anteriores da ABM, tanto
sob o estado atual da tecnologia da producao de
torio metalico?!, como sob a fabricacio de pas-
tilhas de téria e de solucdes sélidas de téria-ura-
nia %13 no campo da cerimica nuclear.

Realizaram o Argonne National Laboratory,
em Illinois, EEUU e o Oak Ridge National Labo-
ratory, Ten}'ﬁessee, EEUU, como uma pequena ex-
periéncia, irradiacoes a baixa temperatura de li-
gas de tério-urdnio revestidas por aluminio ** 5,
Ainda o Argonne National Laboratory ** reali-
zou irradiacGes de combustiveis de Th0,-UG0, com
amostras na forma de pastilhas colocadas em tu-
bos de liga Al-1% Ni (liga 8001), onde a estabi-
lidade dimensional das amostras foi excelente.

Um processo foi desenvolvido ha algum tem-
po pelo Savannah River Laboratory que investi-
gou técnicas para a fabricacio de elementos com-
bustiveis contendo 40% U0, ou ThO, disperso
numa matriz de aluminio **. Néste processo uma
mistura dos pos de 6xido e de aluminio foi com-
pactada a frio para produzir o nacleo em forma
de barra redonda, o qual era entdo co-extrudado
com aluminio para produzir a peca revestida.

As principais exigéncias eram que o o6xido
estivesse uniformemente disperso no nicleo e que
o nuacleo fosse ligado metalirgicamente ac reves-
timento. A densidade dos nucleos foi consisten-
temente alta, quando os pds foram misturados de
forma adequada antes da compactacdo. A com-
pactacio a frio do p6é misturado, até pelo menos
90% da densidade teérica, foi necessaria para
evitar que as pecas compactadas se desagregassem
durante a montagem das barras e para assegurar
uma espessura uniforme do revestimento na barra
co-extrudade.

Um programa de fabricacdo de elementos
combustiveis a cargo da Phillips Petroleum Com-
pany " procurou desenvolver conjuntos aperfei-
coados, econOmicos e de vida longa, através de
um estudo acurado de diferentes variaveis. Foram
estudados enriquecimentos, composicdes, revesti-
mentos, adicao de venenos como gadolinio, boro,
disprésio e iridio, distribuicio do combustivel e
de veneno, e otimizacdo de geometria dos elemen-
tos combustiveis. Estes foram fabricados pelo
processo de moldura-revestimento sendo os nu-
cleos constituidos da Al-U, cermets de 6xido de

uranio-aluminio, tério, 6xido de toério, ete. para .

posterior irradiacio. Embora na pesquisa destas
chapas experimentais tivessem sido analisadas di-
ferentes técnicas de fabricacdo, algumas das cha-
pas de 6xido de torio apresentaram falhas duran-
te um ciclo de irradiacdo devido a empolamen-
tos, ruturas ou formacao de porosidade excessiva
no revestimento. A conclusdo foi que o processo
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de caldeamento isostatico usado para ligar cha-
pas de aluminio aos nicleos de ThQ, é aparente-
mente inadequado para uso em reatores. Os
furos encontrados nas chapas de ThO-UO,, tam-
bém, devem ter sido causados por irradiacéo,
corrosao ou reacodes entre combustivel e revesti-
mento. A experiéncia de irradiacido, nio satisfa-
toria, indica nao ter ocorrido caldeamento perfei-
to enfre o nidcleo combustivel e o revestimento.
Face a natureza quebradica dos briquetes com-
pactados e sinterizados de Th0,, ndo foi conside-
rada a laminacac como uma técnica de fabrica-
¢ao plausivel.

A fim de ser conseguido o caldeamento entre
0 aluminio da moldura e o das chapas de revesti-
mento, usou a Divisao de Energia Atomica da

. Phillips Petroleum Company o processo de com-

pactacdo a quente. No desenvolvimento désse
programa, foram utilizados cermets de Th0,-UO,
em po6 de aluminio, onde a téria usada era a
fracdo de pd -100 + 270 malhas por polegada.
Os cermets foram colocados nos conjuntos mol-
dura-revestimento e, depois de ser exercida uma
pressao para caldeamento, foi feita a laminacao
a quente até a espessura final. Contudo, cérca.
de 40% das chapas produzidas foram rejeitadas
devido a porosidades e empolamentos.

Era esta a experiéncia anterior de outros
laboratérios, a partir da qual pretende a Divisao
de Metalurgia Nuclear do Instituto de Energia
Atdomica prosseguir em pesquisas para futura
obtencido de elementos combustiveis déste tipo.

3. OBTENCAO DOS CERMETS

Os cermets foram preparados inicialmente
com 6xido de tério de pureza técnica obtido por
calcinacdo do sulfato de tério, em duas fases:
a) pré-calcinacdo a 800°C, por 5 horas, realizada em

muflas elétricas, sendo o pé colocado em bandejas

de ferro fundido com 26-28% Cr, ou em recipientes
de porcelana, conforme as quantidades a serem cal-
cinadas;

b) calcinacido a 1000°C, por 3 horas, realizada em mufla
elétrica sendo o material carregado em céapsulas de
porcelana.

O procedimento acima descrito foi adotado an-
teriormente para preparagdo de ThO, destinado
a fins ceramicos 3, O 6xido obtido foi classifi-
cado na fracao -200 malhas por polegada e mistu-
rado com péd de aluminio, ou com pé de aluminio
e U0, ou, ainda, com p6 de aluminio e U,0,.

O aluminio empregado é de procedéncia fran-
cesa e foi classificado na fracdo -100 malhas por
polegada. O terceiro constituinte do cermet, que
¢ eventualmente UQ, ou U0, foi adicionado na
fracdo de -200 malhas por polegada.

A homogeneizacdo das misturas de ThoO,-Al,
Th0,-U0,-Al e Th0,-U;0,-Al foi realizada em
tambores plasticos com capacidade de 1500 cms,
13 cm de diametro externo, girando no mistura-
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dor com velocidade periférica de aproximadamen-
te 84 cm/seg. O tempo de homogeneizacgio. foi
mantido constante e igual a 24 horas. . A quanti-
dade de material carregada por misturador fol
de 300 g, sendo o meio de homogeneizacio rolhas
de borracha com cérca de 3 cm de altura e 1,5 cm
de diametro médio. A relacao de carga de rolhas
para carga de mistura foi mantida constante e
igual a 1/2, ou seja 150 g de rdlhas para 300 g
de mistura. Nao foram registradas perdas sensi-
veis nessa operacdo. Nenhum aglomerante ou
lubrificante foi adicionado as dispersdes nesta
fase preparatéria para a compactacdo. A analise
granuloméfrica das misturas prontas para serem
compactadas pode ser observada na figura 1.

100

PORCENTAGEM RETIDA (%}
-
>

o
o

° o 50 100 150 200 250
ABERTURA DA PENEIRA (microns)

Fig, 1 — Andlise granulométrica das misturas de ThO,-Al,
Th0,-U0,-Al1 e ThO,-U,0,-Al, prontas para serem
compactadas. -

Foi efetuado um estudo da compatibilidade
das diversas dispersdes objetivando a determina-
¢do de diferentes caracteristicas dos pds, bem
como a correspondéncia entre densidade a verde
e pressdo de compactacio.

A tabela I apresenta as densidades solta, ba-
tida e limite das dispersfes. A tabela II apresen-
ta os valdores das densidades tedricas das disper-
sdes e a correspondéncia entre a composicio em
péso e em volume das mesmas. As figuras 2, 3
e 4 apresentam as curvas de densidades do cermet
a verde, em funcio da pressdo de compactacio,
para as dispersdes a base de Th0.-Al, Th0,-U0,-Al
e Th0,-U,0,-Al, respectivamente. Para éste le-
vantamento de dados de compactacao, foram pren-
sadas pastilhas cilindricas de 10 mm de didmetro
e massa de aproximadamente 5 g. Foi empregada
-matriz flutuante com cavidade de 3,8 em3. O
sistema de compactacio foi o de dupla acio em
prensa hidraulica manual de 25 t de esfdrco maxi-
mo. Para lubrificar as paredes internas da cavi-
dade da matriz e facilitar a extracdo das pasti-
lhas foi usada uma pasta a base de estearina,
estearato de zinco, “carbowax’” e tetra-cloreto de
carbono.
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TABELA I — Densidades solta (d,), batida (d,), limi-
te (d,) em g/cm3 (médias de trés determinagdes)

Composicdo da dispersédo
ds ds dr .
Tho, Al uo, U0, (g/cm?) (g/cms3) (g/cmsd)
(%) (%) (%) (%) ’
20 80 — — 1,3, 1,5, 1,64
30 70 — — 1,5, 1,6, 1,7,
40 60 —_ — 1,6, 1,7, 1,8,
50 50 —_ — 1,7, 1,9, 1,9,
18 80 2 — 1,4, 1,5, 1,6,
27 70 3 —_ 1,5, 1,7, 1,8,
36 60 4 — 16, 1,8, 1,9,
45 50 5 — 1.8, 2,0, 2,0, .
18 80 —_ 2 1,4, 1,5, 1,6,
27 70 — 3 1,54 1,7, 1,7,
36 60 —_ 4 1,6, 1,8 1,9,
45 50 —_ 5 1,7, 1,9, 2,0,
TABELA II — Composicbes e densidades tedricas res-

pectivas das dispersdes estudadas

Composicao em péso Composicdo. em
(%) volume (%) Densidade
- ] teérica
Tho, | AL | UO, U0, Tho, | Al | U0, | U, (g/cms
28 80 —_— — 6,3 (937 — — | 3,15 + 0,01
30 70 — -— 10,3 | 89,7 | — — | 3,45 = 0,01
40 60 — — {151 849 | — | — 3,80 + 0,01
50 50 — | — |21,1 {789 | — — | 34 =+ 0,01
18 80 2 —_ 57 1937 ) 06 — ] 315 + 0,01
27 70 3 -— 9,3 1897 | 1,0 — | 3,45 + 0,01
36 60 4 — (137 {849 | 14 — | 3,80 + 0,01
45 50 5 — 191 [ 789 | 2,0 — | 425 £+ 0,01
18 80 —_ 2 56 (93,7 | — | 0,7 | 315 =+ 0,01
b14 70 —_ 3 93 8,7 — |10 | 345 + 0,01
36 60 — 4 |136 | 849 | — ! 1,5 | 3,79 * 0,01
45 50 — 5 (19,0 1784 — | 21 | 423 & 0,01
& %00
%
2 400 ©
k _— T
: 3,004———— - n
8
° 2,00
3 Tho, — AL
o . 20% — 80% — O
30%—70% — o
40% —60% = A&
50%—%50% — O
1,00 it }
05 10 2,0 30 40 50
pressio de compactagdo (t/em?) -
Fig. 2 -— Valores experimentais da densidade no estado

compactado em funcdo da pressio de compactacio de pecas
prismdticas de misturas de ThO,-Al,
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Fig. 3 — Valores experimentais da densidade no estado

compactado em funcdo da pressdo de compactacdo de
pec¢as cilindricas de misturas de ThO0,-U0,-Al, :

compactado em funcdo da pressio de compactacdo de
pecas prismaticas de misturas de ThO,-U,0-Al
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A compactacido dos cermets (briquetes pa-
ralelepipédicos) foi realizada empregando-se ma-
triz desmontéivel de aco, com cavidade medindo
65x50x51 mm. Foi usada uma prensa hidraulica
manual de 80 t de esférco maximo e compactacdo
por simples-acdo. O carregamento do pé foi feito
manualmente e apenas 33% do volume da cavi-
dade foi ocupado. Adotou-se a mesma pasta lu-
brificante para reduzir o atrito entre as paredes
internas da cavidade da matriz e o puncdo moével
superior. A tabela III contém as caracteristicas
dimensionais dos briquetes no estado compactado.

Os briquetes a verde foram submetidos a um
tratamento de pré-sinterizacio a 600°C, durante
1 hora e sob atmosfera de argdnio. A tabela IV
fornece as caracteristicas dos brlquetes apds a
pré-sinterizacao.

Além de experiéncia com téria proveniente
do sulfato de toério, foram realizadas outras, com
material proveniente de oxalato de tério. Oxido
de torio de pureza nuclear foi obtido por calcina-
cao do sal original a 800°C durante 4 horas. As
tabelas V e VI contém as caracteristicas' de al-
guns briquetes fabricados com ThO, proveniente
do oxalato de pureza nuclear.

4. OBTENCAO DE PLACAS COMBUSTIVEIS

Os cermets das diversas composicdes foram
co-laminados- empregando-se a técnica de moldu-
ra-revestimento, obtendo-se placas combustiveis
com dimensoes finais de 2,45 mm de espessura,
partindo de espessura total do conjunto de 16 mm.

A técnica de obtencdo do conjunto para a la-
minacio ja foi amplamente descrita em trabalhos
desta Divisdo >+,

TABELA III — Caracteristicas dos briquetes a verde (tdéria proveniente da cal-
cinacdo do sulfato de tério).
composigio V9] pressdo B porcentagen|
rﬁ de . ) da
oy [ an [ Loy [R5 ™ |0 LR W | R war

A
20 80 - - 1 5,0051 0,002 | 6,510 0,002{ 0,605 0,001 | 50,560t 0,001 | 2,61z 0,01 82,9
30 70 - - 1 5,00810,003 | 6,5102 0,002 | 0,610 0,001 55,5721 0,001 | 2,791 o,011 80,9
50 60 - - 1 5,0071 0,002 | 6,52010,002] 0,6121 0,001 | 60,2181 0,001 | 3,014 0,01 79,2
50 50 - - 1 5,0202 0,002 | 6,5233 0,002 0,6111 0,001 | 65,3802 0,001 | 3,271 0,01 77,1
18 80 2 - 1 5,0001 0,002 | 6,51070,002] 60,6132 0,001 | 50,5432 0,001 | 2,53+ 0,01 80,3
27 70 3 - 1 5,0001 0,002 | 6,510 r 0,002 | 0,6081 0,001 | 54,5091 0,001 | 2,751 0,0L 79,7
36 6 4 - 1 5,0001 0,002 | 6,5151 0,002] 0,6101 0,001 { 59,6721 0,001 { 3,002 0,01 78,7
35 50 5 - 1 5,0082.0,002 | 6,5201 0,002 0,611 0,001 [ 64,5442 0,001 | 3,2420,01 76,2
18 80 - 2 1 5,0002 0,002 | 6,510 0,002 | 0,610 0,001 | 50,4592 0,001 | 2,541 0,01 80,6
27 70 - 3 1 5,0002.0,002 | 6,5107 0,002 | 0,609 0,001 | 54,6011 0,001 2,751 0,01 79,9
36 60 - 4 1 5,0001 0,002 | 6,5101 0,002 ] 0,6102 0,001 | 59,5131 0,001 | 3,00¢ 0,01 79,2
bs 50 - 5 1 I5,0001 0,002 | 6,5101 0,002 0,6111 0,001 | 64,6561 0,001 {3,251 0,01 76,8
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TABELA IV — Caracterlstlcas dos briquetes no estado pré-sinterizado (téria pro-
veniente da calcmagao do sulfato de tério).
composigdo (%) press#o porcentagem
- de da
. compactasao comprimento largura espessura massa densidage | densidade
' Tho, | Al vo, | us0g (t/en™) (em) (em) (em) (g) (g/cnr”’) tedrica .
20 80 - - 1 5,005t 0,002 | 6,520¢ 0,002 |0,6231 0,00 51,869+ 0,001 | 2,55:0,01 81,0
30 L0 - - 1 7 5,0102 0,002 | 6,5202 0,002 10,6132 0,00 55,3962 0,001 2,7740,01 80,3
hd 60 - - 1 5,0202.0,002 | 6,538 0,002 {0,616 £0,001 59,9922 0,001 | 2,97:0,01 78,2
50 50 - - 1 5,030+0,002 | 6,548x 0,002 [0,61620,001] 64,9522 0,001 | 3,00:0,01 75,5
18 80 2 - 1 5,010+ 0,002 | 6,528x 0,002 }0,61510,00 49,87910,001 | 2,48:t0,01 78,7
27 70 3 - 1 5,02320,002 | 6,52820,002 |0,6132 0,001} 53,7782 0,001 2,6810,01 77,7
36 60 4 - 1 5,0232 0,002 {6,538+ 0,002 |0,6151 0,004 58,9951 0,001 | 2,9210,01 76,6
b5 50 5 - 1 5,0252.0,002 |6,5432 0,002 |o,611% 0,001 63,7003 0,001 | 3,17:0,01] 7H,6
18 80 - 2 1 5,01110,002 |6,530% 0,002 [0,613% 0,001} 50,0522 0,001 { 2,5010,01 79,4
27 70 - 3 1 5,02020,002 |6,5302 0,002 lo,6131 0,001) 54,004 x0,001 | 2,69:0,01] 78,2
36 60 - 4 1 '5,023 10,002 6,5412 0,002 o,6iu_1 0,001} 58,67420,001 | 2,91:0,01 76,8
45 50 - 5 1 5,030 0,002 [6,5531 0,002 P,616 10,001 6},5é4 10,001 | 3,13:0,01 74,0
TABELA V — Caracteristicas dos cermets a verde (téria provente da calcina- .
¢do do oxalato de tério).
composigdo (%) prezsio pom;:tagem
Tho a1 | wo. | v.o, [comEectegio] comprimentol  largura | .espessura massa denstdade | densidade
2 2 3-8 (t/em”) (em) (em) (em) (&) (&/cm?) teoric:
30 70 - - 0,6 |5,000¢ 0,002 | 6,5102 0,002} 0,611+ 0,001} 51,7681 0,001 | 2,604 0,01 75,4
\ 30 70 - - 1,0 |5,0001 0,002'| 6,508% 0,002| 0,598 0,001 55,6382 0,001 | 2,861 0,01 82,9
27 70 3 - 0,6 |[5,0002 0,002 | 65101 0,002| 0,607¢ 0,001 51,500 0,001 | 2,601 0,01 75,4
27 70 3 - 1,0 |5,000t0,002 | 6,51010,002| 0,5871 0,001 54,6003 0,001 | 2,861 0,01 82,9
27 70 -1 3 1,6 5,0001 0,002 | 6,510 0,002| 0,59210,001} 54,607+ 0,001 | 2,83t 0,01 82,3
et 70 - }-.3 1,0 [5,0001 0,002 6,510t 0,002| 0,612 0,001 56,507 0,001 2,84:0,011 82,6
R P
' TABELA VI —_— Caracterlstlcas dos cermets no estado pré-sinterizado (tor1a pro-
veniente do oxalato de torlo)
composi¢io (%) pressdo porc‘entagem
de : - o da
Th02 Al er_ U308 om?:;:; ?o comp()grinr;nento 1arg(:;a). es;(nijsura mas(;; de?z;gs;s; di:iﬁ::;
30 70 - - 0,6 |} 5,00010,002 | 6,510+ 0,002 |0,610x 0,001 |51,6051 0,001 | 2,60z 0,01 75,4
30 70 - - 1,0 | 5,000%0,002 |6,5102 0,002 §0,5981 0,001 | 55,444+ 0,001 2,55’1 0,01 82,6 ©
27 ' 70 3 - 0,6 | 15,00010,002 | 6,510% 0,002 }0,6071 0,001 {52,325+ 0,001 2,5610,01 74,2
27 70 3 - 1,0 | 5,00010,002 |6,510% 0,002 0,587 20,001 | 54,4081 0,001 | 2,85 10,01 82,6
27 |- 70 - 3 1,0 | 5,010: 0,002 }6,520% 0,002 }0,597 2 0,001 {54,315t 0,001 | 2,74+0,01 79,7
27 70 - 3 1,0 15,0101 0,002 | 6,520 0,002 o,6141 0,001 |56,20610,001 | 2,8020,01 81,4

No desenvolvimento do estudo da laminacao,

diversas varidveis, tais como tempo de pré-aque-
cimento, tempo de aquecimento entre passes e
porcentagem de reducio por passe foram anali-
sadas- afim de se obter placas perfeitas. O tra-
balho experimental desenvolvido até o momento
confirma as dificuldades  apontadas por outros

laboratérios, como descrito em item anterior. No
trabalho de deformacio por laminacio a quente
os cermets apresentaram comportamento quebra-
dico, sendo que esta caracteristica foi agravada
nos . oriundos de material obtido a partir da cal-
cinacio de sulfato de tério.
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5. ENSAIOS .

objetivo de se analisar:o caldeamento nuacleo-re-
vestimento, foi realizado ensaio de empolamento,
a temperatura de 450°C, durante 1 hora, antes
da laminacao a frio.

Os resultados obtidos por éste ensaio ndo per-
mitiram uma conclusdo final sébre o processo
de fabricacdo das mesmas. As seguintes observa-
¢oes, no entanto, podem ser feifas:

a) as chaéas obtidas a partlr de oxalato tém melhores

propriedades;

a adicdo de U,0, facilita as condigbes de laminacédo
em relacio aos cermets bastante quebradicos de
ThO0,-Al -e de Th0,-U0,-Al

b)

ENSAIO RADIOGRAFICO -— Os ensaios ra-
diograficos realizados tiveram como objetivo uma
primeira verificacio da homogeneidade do bri-
quete deformado. As chapas aprovadas no en-
saio anterior foram radiografadas em maquina
de raios-X de 65 kV, sob as condigoes de 13,5 m A
e 8 s de tempo de exposicido. Os resultados. obti-
dos confirmaram as observacbes anteriormente
citadas, apesar da mistura de Th0,-U,0s-Al, de
téria oriunda do oxalato, ndo se apresentar tio
homogénea como as demais (figuras 5 e 6).

-

Fig, 5 — Radiografia de uma chapa contendo ntcleo de
cermet de Tho,-U0,-Al com téria oriunda de sulfato de
tério.

* Fig. 8 — _Radiogratia de uma chapa contendo. niicleo de

*.". cermet- de Th0,-U;0,~Al com téria obtida a partir de -
oxalato de torlo._ :

ESTRUTURAS DE DISPERSOES A BASE DE: TORIA

ENSAIO METALOGRAFICO — Foram rea-

_ : o .. . ... . lizados exames. metalograficos com o fim preci-
ENSATO DE EMPOLAMENTO — Com o

puo de se analisar, mais detidamente, os resul-
tados: obtidos nas radiografias.

As observacoes feitas levaram a confirma-
cio de que tanto as dispersées Th0,-Al como
Th0,-U0,-Al apresentaram baixa plasticidade,
quando da transformacio mecanica. ’

Pode-se notar, nitidamente, na micrografia
da figura 7, que existe um estrangulamento na
espessura do nicleo, indicando possivelmente uma
insuficiente plasticidade da- dispersfo, apesar da
boa homogeneidade da mesma.

Fig. 7 — Micrografia da seccdo transversal de placa con-
tendo nucleo de dispersédo de 30% ThO, e 70% Al (200 X).

A figura 8 mostra uma micrografia da sec-
cdo transversal de uma placa contendo a disper-
sao Th0,-U;0:-Al, onde evidencia-se uma certa
heterogeneidade de distribuicdo da fase cerimica,
confirmando a radiografia obtida, apresentada na

- figura 6. Pode-se observar também a uniformi-
dade de espessura, mostrando uma plasticidade

relativamente melhor com relacio as outras dis-
persoes.

- Fig. "48 — Micrografia da seccio transversal de plaéa

- contendo “nicleo de dispersio de 27%
U0, e 70%. Al (200X),

de Tho, 3% de



METALURGIA — VOL. 25 - N.° 135 — FEVEREIRO, 1969

6. CONCLUSOES

1. Os estudos experimentais descritos nes-
ta nota preliminar abrangem briquetes de
Th0,-Al, Th0,-U0,-Al e ThO,-U,0,-Al, tendo sido
utilizada toria obtida por calcinacao, tanto do sul-
fato como do oxalato de tério.

2. No intervalo das pressdes estudadas
existe uma correlacdo linear entre a densidade
dos cermets e a pressdo de compactacdo, quando
locadas em grafico bi-logaritmico. .

3. Os briquetes fabricados com ThO, oriun-
do do oxalato, particularmente na porcentagem
de 70% de aluminio, apresentaram maior porcen-
tagem da densidade tedrica do que os de proce-
déncia do sulfato.

4. O trabalho experimental desenvolvido até
o momento confirma as dificuldades apontadas
em outros laboratérios, ja que, durante a defor-
macao por laminacdo a quente, os cermets apre-
sentaram comportamento quebradico.

5. . O comportamento quebradico dos cermets
& mais acentuado nos oriundos de material obtido
a partir da calcinacdo de sulfato de toério.

6. O ensaio de empolamento com o objeti-
vo de verificar o caldeamento ndcleo-revestimen-
to acusou defeito em varias chapas, principalmen-
mente nas provenientes de calcinacdo do sulfato
de tério, ao mesmo tempo em que indicou me-
lhores condicoes de laminacdo quando o cermet
continha U;0,.

7. Os ensaios radiografico e metalografi-
co confirmaram as observacoes anteriores, mos-
trando também que a mistura de ThO0,-U,0.-Al,
de téria oriunda do oxalato ndo se apresentou téo
homogénea como as demais.
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DISCUSSAO

"FRED WOODS DE LACERDA (*) — No que diz
respeito a técnica de preparacdo, pergunto aos autores
se tém observado trés pontos, que me parecem impor.
tantes. O primeiro ponto é quanto & técnica de mistura
désses materiais formadores de cermets. Teria sido usa-
do misturador em V?

HELITON MOTTA HAYDT (2) — IN&o usamos mis-
turador em V e sim uma unidade projetada na Divisdo
pelo Eng? C. T. de Freitas e construida 14 mesmo em
nossa oficina mecanica. Estamos adquirindo um mistu-
rador em V, para o caso de quantidades maiores. Como
o senhor vé, estamos utilizando cargas relativamente
pequenas. g,

. F. W. DE LACERDA — Seria uma questfo a veri-
ficar, porque talvez mesmo para cargas pequenas pode
existir uma correlacao.

H. M. HAYDT — Ainda dentro déste campo devo
destacar que nos cermets a mistura é realizada empre-
gando-se cilindros de borracha como meio de homoge-
neizacdo e nao de adensamento.

F. W. DE LACERDA — Teria sido feito algum en-
saio no sentido de se conhecer a estrutura do gréo e
se seria angular ou arredondado, o que conduziria rapi-

damente & compreensdo do mecanismo de compactacido?

H. M. HAYDT — Isso também tem sido feito des-
de as primeiras experiéncias com U,0,, verificando-se a
formacdo de grupos. Como se trata de assunto cons-
tante de trabalhos anteriores procurou-se mostrar, ape-
nas, dentro daquelas dificuldades, o ponto final de uma
dispersdo que realmente tenha futuro.

F."W. DE LACERDA — Lembro-me de um caso,
alguns anos atras, em que a saida encontrada para con-
tornar a dificuldade de compactado a verde, quebradi-
co, foi a prévia agitacdo, isto é a vibracdo do molde que
continha o material, com aplicacio de pressio poste.
riormente, possibilitando o adensamento por vibracio e
assim permitindo alta densidade. E através do conheci-
mento da natureza dos graos, foi possivel conseguir-se
melhor resultado do que com simples aplicacdo de pres-
sdo, naturalmente dando-se tempo para a expulsao do
ar. Era feita uma vibracio do molde contendo os ma-
teriais, e depois se aplicava a pressio.

H. M. HAYDT — Os cermets utilizados nestes tra-
balhos atingiram a altura e a densidade desejadas com
simples aplicacdo de pressbGes relativamente baixas.

F. W. DE LACERDA — E porque ésse material &
completamente diferente, e a finalidade também. Em
alguns casos, também tinhamos porosidade nula.

H. M. HAYDT — Nas experiéncias do Savannah
River Laboratory onde foi utilizado o processo de ex-
trusao, era necessaria alta densidade, como citado, afim
de que o material ndo se desagregasse. Entretanto, nés
nio tinhamos éste problema,

F. W. DE LACERDA -— Muito obrigado. O Ins-
tituto Brasileiro de Siderurgia gostaria que seus asso-
ciados pudessem ver implantada em t6édas as suas usi-
nas a mentalidade de pesquisa industrial, que hoje é tao

(1) Membro da ABM; Engenheiro Civil; Secretdrio Regional

do IBS; Belo Horizonte, MG.
)
de Metalurgia Nuclear do IEA; S&o Paulo, SP.

Membro da ABM; Engenheiro Metalurgista da Divisdo
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necesséria e sem a qual ndo teremos um avanco tecno-
I6gico necessario. O exemplo dessa equipe é dos mais
valiosos para nos.

JOSE DEODORO TRANI CAPOCCHI (3) — Gos-
taria de trocar algumas idéias com o Eng? Woods de
Lacerda porque nesse ponto de metalurgia de po temos
tido um trabalho continuado nesses ultimos anos. No
caso particular, os cermets sao constituidos por mate-
riais muitas vézes com uma certa diferenca de densida-
de, de forma que uma vibracdo poderia acarretar um .
gradiente de composicdo dentro do préprio corpo. Isto é
critico porque cada centimetro cibico désse material
contém algumas células combustiveis, que devem ficar
confinadas exatamente numa determinada regido do
elemento. Nao tendo experiéncia de compactacdo por
vibracao, estou prevendo dificuldades. Por outro lado,
quanto ao aspecto morfolégico dos graos, temos feito
andlises microscopicas por meio de lupas, acompanhan-
do o trabalho de homogeneizacdo das misturas. Temos
observado uma certa formacdo de grumos da fase ce-
rémica ao redor da fase metélica. Os grios da fase
cerdmica tém uma morfologia dependente da precipita-
cdo quimica e da historia anterior do material, enquanto:
os grios de aluminio tém forma de gotas. Por um me-
canismo ainda nao determinado, mas que supomos ser
conseqgliéncia de cargas eletrostaticas, geradas por atri-
tos que ocorrem durante a fase de homogeneizacio da.
mistura, temos a formacdo de grumos das particulas
de 6xido em térno das de aluminio.

Até o presente, ndo temos tido dificuldade maior
gquanto 4 homogeneizacdo e a fabricacio dos briquetes,
sendo inclusive os resultados bastante reprodutives. Con-
tudo, estd em desenvolvimento na Divisio, desde junho,
um trabalho s8bre a influénecia das diversas variaveis,
como microestrutura de dispersfes, varidveis de fabrica-
cao e de histéria anterior dos pds.

Tenho a impressdo que no préximo ano poderemos
apresentar algumas informacfes a respeito désse proble-

ma da microestrutura, que é critico para o elemento
combustivel.

. 'W. DE LACERDA.  — Apenas porque foi susci-
tada a questdo, gostaria de dizer o seguinte: o conheci-
mento dessa técnica seria muito importante porque real-
mente, ao encontrar materiais diferentes, temos que ape-
lar para uma variavel ou outra. Sem absolutamente ten-
tar polémica, acho sua observa¢do muito valiosa a res-
‘peito do deslocamento possivel dos gréos, mas acho tam-
bém que o escorregamento dos grdos por efeito de lu-
brificantes pode conduzir a alteracbes. Realmente, eu
ressaltei bastante que a minha experiéncia se baseia em
materiais com caracteristicas diferentes implicando na
obtencdo de resultados completamente diferentes. Mas
eu apreciaria que essas técnicas de obtencdo de cermets,
de tdo variadas aplicacbes, utilizando tdo variados mé-
todos, continuassem a ser divulgadas, o que.facilitaria
pesquisas futuras com outros materiais face ao conheci-
mento déstes mecanismos.

J. D. T. CAPOCCHI — Os cermets paralelepipédicos.
sdo compactados por simples acdo, mas sfo relativa-
mente pouco espessos; ja, as pastilhas cilindricas, mas
altas, sdo compactadas por dupla acio, minizando-se,
assim, os efeitos de gradiente de densidade e de escor-
regamentos.

PAULO GOMES DE PAULA LEITE (¢) -— Per-
guntaria ao Eng.° Motta Haydt alguma coisa acérca dos.

(3) Membro da ABM; Engenheiro Metalurgista e Nuclear

da Divisfio de Metalurgia Nuclear do IEA; Sdo Paulo, SP.
Membro da ABM; Engenheiro Civil; - Professor Adjunto
de Fisica na EEUFRJ; Rio de Janeiro, GB. -

4)
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- ensaios de empolamento e também, sabendo que o Ins-
tituto de Energia Atomica de S&o Paulo fabricou, além
dos elementos combustiveis para reatores em funciona-
mento no Brasil, placas que foram enviadas & Franca,
_ se estas chapas estdo sendo usadas.

H. M. HAYDT — O contrato foi de apenas dez cha-
pas para possivel utilizacio num reator de alto fluxo,
cuja importincia serd salientada pelo trabalho seguinte.
Conforme as ultimas 1nformagoes estas chapas estdo
sendo estudadas.

P. G. DE PAULA LEITE — O ensaio da empola-
mento que é feito pelo Instituto de Energia Atdmica
como é feito em tdédas as partes do mundo, realmente
corresponde as exigéncias necessarias?

H. M. HAYDT — Corresponde; porém o Eng. Cin-
tra poderad dar mais detalhes.

‘por nds,
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SEBASTIAO HERMANO LEITE CINTRA (5) —
Como foi comentado em outros congressos, o ensaio de
empolamento é um primeiro ensaio grosseiro que elimina
as chapas que tenham efeito de maior amplitude.” Ou-
tros ensaios mais refinados devem ser feitos para
apurar-se a qualidade da fabricacio. Entdo .foi para
nés uma grande vantagem ésse contrato com a Franca,
porque éles contam com melhor equipamento para deter-
minarem a qualidade efetiva dos produtos fabricados
Infelizmente nio tivemos .ainda o resultado a
que chegaram. A validade do ensaio de empolamento é
a seguinte: t6das as chapas rejeitadas por ésse ensaio
serdo rejeitadas pelos demais, mas nédo SIgmflca que
tédas as chapas aprovadas por ésse ensaio seJam apro-
vadas pelos demais.

(5) Membro da ABM; Engenheiro Metalurgista e Nuclear
da Divisio de Metalurgla Nuclear do IEA; Sao Paulo,
SP,

RESUMEN

Teniendo en vista las reservas abundantes de torio encontradas em el Brasil, ha
sido dado gran importancia a los estudios relacionados com la produccidn de energia en
reactores de torio, Los estudios experimentales descritos en esta contribucidn se orien-
tan a la investigacidn de datos para el programa de elementos combustibles con "cermets"
constituidos por una dispersidén de dxido de torio en aluminio en polvo,

Los autores describen los trabajos desarrollados referentes a la produccién y
caracteristicas de dispersiones de ThOg=Al; ThO,=UOo~Al y ThOz—U308--Alﬂ siendo el 6xido
de torio obtenido por calcinacion tanto de sulfato de torio como de oxalato de .toric.

A través de los ensayos de ampollamiento, radiograficos y netalograficos reali-
zados, fueron obtenidos resultados que indicaron plasticidad adecuada a la  transforma-
cién mecdnica con ThOy y U30g, siendo el Sxido de torio resultante de calcinaciéndel oxa
lato. Las dispersiones sin U308 y las que contenian Th(p oriunda de la calcinacidon  del

sulfato mostraron se poco plasticas.
RESUME

Les réserves abondants de thorium qui se trouvent an Brésil nous ont amené 3 fai
re des études rélatives 3 la production d“energL@ en réacteurs utilisant le thorium com-
me combustible,

Les études expérimentaux avaient le but d'assembler des donnés nécéssaires pour
programmer 1l'utilisation d'éléments combustibles avec "cermets" constituées par une dis-
persion d'oxyde de thorium en poudre d'aluminium,

Les auteurs décrivent la production et les caractéristiques de la dispersidn de
ThOp-A1l, ThOp-UOp-Al et ThOy-U30g-Al, 1'oxyde de thorium étant obtenu par calcination
soit du sulfate de thorium soit de 1l'oxalate de thorium,

L travers des essais de soufflure, radiographiques et meétallographiques, on a
obtenu des résultats qui indiquent une plasticité du ThOp et Us0g qui se prétent a une

transformation mécanique, dans le cas du ThOo obtenu par la calcination de 1'oxalate.



.Les dispersions sans U308 et celles qu1 contenalent Th02 provenant de la calcl—
natlon du sulfate sont peu plastiques., ’

[ el

RESUME

Much importance has been given to the sfudies related with the production of
energy by thorium. reactors due to the great reserves of thorlum in Brazil. The experi-
. imental studles, described inthis contribution, aimed the research of data for the
(program of fuel elements hav1ng as core a cermet of a dlsperSlon of thorlum _oxide in
alumlnum powder. : :

The authors describe the work carried out for the prdduétion and the detefming.
tion of characteristics of. - dispersions of ThOo-A1, ThOp-UOp-Al and of Th02—U308~ 5
where 1t was used thoria deriving from both calcined thorium sulphate: and thorium oxalw

ate,

The results based upon blister, radiographic and metallographic tests indicat—
ed the plasticity necessary to the mechanical transformation with ThOQ and Us0g, for
the thoria from the calcined oxalate. The dispersions without U30g and .the ones with
ThO9 from the calcined sulphate, proved to be not so plastic.
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