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Segregacao do Uranio
na Solidificacao de Lingotes de Liga Al-U

RUI MARQUES DE LIMA(1)
FRANCISCO AMBROZIO FILHO(2)

Foram realizados estudos experimentais com o objetivo de analisar a influéncia da velocidade de
extragdo de calor, da temperatura de preaquecimento do molde e da temperatura de superaquecimento
no vazamento sobre o tipo e a intensidade da macrossegregacao de ligas Al-U. Sdo apresentadas as
formas e distribuicGes das estruturas de solidificacdo obtidas nas ligas Al-U hipereutéticas, sendo

feita a andlise qualitativa dos fatores descritos.

1. INTRODUCAO

A segregacdo inversa tem grande
importancia tecnol6gica porque é um
fendbmeno que ocorre na maioria das
ligas sujeitas a. contragdo durante a
solidificacdo{t). As ligas Al-U estio
sujeitas a forte contragcdo durante a
solidificagdo e exibem segregacdo in-
versaf2), As ligas Al-U hipereutéticas,
com composi¢Ges maiores que 13% U,
em peso, apresentam outras condigOes
que favorecem a formagdo de hetero-
geneidades quimicas de longo alcance:
a diferenca entre as temperaturas
liquidus e solidus é grande e verifi-
ca-se a presenca da fase UAl; no If-
quido durante a solidificacdo, a qual
tem alta densidade quando compara-
da & densidade do liquido. Estudos
anteriores deste sistema mostraram o
aparecimento de diversas formas de
macrossegregacdo nas ligas Al-U hiper-
eutéticas(2-5),

De acordo com o programa desen-
volvido no Departamento de Metalur-
gia Nuclear para utilizagdo das ligas
Al-U como elemento combust(vel tipo
placa para reatores de pesquisalé) a
otimizacdo das condi¢Ges de produgdo
de ligas fundidas, homogéneas e sem
porosidades & uma das necessidades
para que a liga seja utilizada como
combustivel.

Neste trabalho estuda-se o efeito
da velocidade de resfriamento, da altu-
ra do molde e da temperatura de vaza-
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mento sobre a macrossegregacdo trans-
versal e longitudinal resultantes em
lingotes dessas ligas, analisando-se os
resultados obtidos em fungdo das
teorias de macrossegregacdo existentes.

2. PROCEDIMENTOS
EXPERIMENTAIS

As ligas foram obtidas a partir
de alumfnio comercialmente puro
(99,7%) e uranio produzido no Depar-
tamento de Metalurgia da CNEN. O
urdnio foi obtido a partir de um sal,
UF4, nuclearmente puro, por reducgéo
com magnésio em recipientes hermeti-
camente fechados(7), sendo a sequir
refinado a vdcuo(8), Seu grau de pure-
za era superior a 99,8%, tendo como
impurezas: 0,06% Al; 0,033% Fe;
0,026% Si; 0,01% Mg; 0,005% Cu;
0,04% C; e 0,01% N.

Na preparacdo de ligas de compo-
sicOes até 30% U utilizou-se um forno
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elétrico, tipo mufla, de poténcia méxi-
ma de 20 kW. Nas ligas com 45% U,
utilizou-se um forno de alta freqtiéncia
de 1000 kHz e de poténcia mdxima de
25 kW,

As ligas foram preparadas em ca-
dinho de grafita, pelo método de dis-
solugdo de urdnio metdlico no alumf-
nio l{quido, sendo a operacdo realiza-
da ao ar, o que exigiu a técnica de
oscilar a temperatura da carga entre
temperaturas contendo s6lido e Ifqui-
do (squeezing), com o objetivo de re-
duzir o grau de porosidade. Experi-
mentalmente verificou-se que essa téc-
nica ndo remove de modo satisfatério
os gases absorvidos na liga Al-45% U,
sendo necessdria, porém, juntamente
com a agitacdo mecénica vigorosa do
banho através de um bastonete de gra-
fita, para se obter completa homoge-
neiza¢do do fundido antes do vaza-
mento.

Durante as corridas foram retira-
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Fig. 1 — Lingotes utilizados correspondentes aos moldes a e b, com esquema de
retirada de amostras.
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das amostras do banho durante a
fusdo, por meio de um tubo de pirex
de 3,2 mm de didmetro interno, antes
de cada lingotagem. A pequena barra
cilfndrica assim obtida imediatamente
antes do vazamento representava a
amostra do Ifquido homogéneo e ser-
viu para confirmar a concentracdo mé-
dia de soluto da liga. O contetido de
urdnio das pequenas barras cilindricas
era determinado por via Gmidal9.10),

Apo6s a homogeneizaggo efetuava-
se 0 vazamento em lingoteiras de gra-
fita preaquecidas a 250-3500C, exceto
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Fig. 2 — Segregagdo longitudinal do uranio
nas ligas Al-16,15% U e Al-18,65% U.

[=3
L3
w
a
3 LIGA Al- i885%U
b
[~ J UGA Ai- (615 %U
-5 WMOLDE PRE- AQUECIDO A 200°C
- MOLDE MODELO b
g 3 REFUSSES
£ w
8 o
o
gu
m!
58
© )
,
f
9 1
)
1
8 |
1
:
I
17 .
1.
1
. e
— |
15| e 1
1
1
14 !
|
H
[ .
o s 10 18 20

. DISTANCIA DO FUNDO DO LINGOTE (Cm}
Fig. 3 — Efeito da altura do molde sobre a

segregacdo longitudinal do urdnio nas
ligas Al-16,15% U e AI-18,65% U.

nas experiéncias realizadas com o obje-
tivo de verificar a influéncia da veloci-
dade de resfriamento, onde as lingotei-
ras foram preaquecidas a 600-6500C,
1100-1200°C ou deixadas resfriar len-
tamente dentro do forno.

Foi fixada a faixa de temperatura
de 50 a 800C, acima da linha /iquidus
em todas as operagGes de vazamento
(temperatura medida no banho duran-
te o vazamento), exceto nas experién-
cias cujo objetivo era verificar o efeito
da temperatura de vazamento, onde o
metal fundido penetrava na lingoteira
com superaquecimento maximo de
2000C.

O efeito do tamanho da lingoteira
foi avaliado em dois tipos de moldes
estdticos de grafita. A figura 1 indica
as dimensGes dos moldes cilindricos
utilizados.

Os contelidos de urdnio de amos-
tras retiradas dos pontos estratégicos,
mostrados na figura 1, foram determi-
nados quantitativamente pela técni-
ca de medida da densidade da liga
Al-U(11) Na preparagdo dessas amos-
tras para observagdo de sua microes-
trutura usou-se o polimento mecénico
manual e ataque quimico em solucdo
de 4cido fluoridrico a 1% ou KOH a
40%. Utilizou-se na observagdo e do-
cumentagdo microscopia Otica e ele-
trénica de varredura.

3. RESULTADOS

Os resultados experimentais mos-
trados nas figuras 2 e 3 revelam a dis-
tribuicdo de urdnio no sentido longi-
tudinal de lingotes de liga Al-16,15% U
e Al-18,65% U solidificadas nos mol-
des a e b (Fig. 1} respectivamente,
preaquecidos a 2000C. Os gradientes
de composicdo quimica observados
nessas figuras da macrossegregagdo in-
versa do urédnio, ou seja, hd aumento
do teor de urdnio no decorrer da
solidificagdo.

A comparagdo das figuras 2 e 3
mostra que os teores médios de uranio
no inicio e no fim dessas curvas eram
semelhantes, independentemente da
altura do molde. Estes resultados reve-
lam gue o tamanho do molde ndo afe-
ta fundamentalmente este tipo de se-
gregacdo nas condicOes utilizadas.

As figuras 4 e 5 apresentam os
resultados de segregacdo longitudinal
obtidos nos moldes de modelo a
(Fig. 1), com variagdo das condigdes
de extracdo de calor e do preaqueci-
mento do molde, para ligas contendo
30 a 45% U respectivamente. As curvas
mostram que a reducgdo da velocidade
de solidificagdo altera o perfil de dis-
tribuicdo de soluto, de inverso para
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normal, chegando a apresentar segre-
gacdo por gravidade quando os moldes
sdo deixados resfriar no forno.

Quando comparados os resultados
das linhas continuas das figuras 4 e
com os das figuras 2 e 3 verifica-se
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Fig. 4 — Efeito da velocidade de extra¢do
de calor e da temperatura de
preaquecimento do molde na segrega¢do
longitudinal do urdnio. Liga Al-30% U.
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Fig. 5 — Efeito da temperatura de .
preaquecimento do molde na segregacac
longitudinal do uranio. Liga Al-45% U.



SEGREGACAO DO URANIO

2 MOLDE PRE-AQUECIDO A 250-300°C
W
o .
. _ MOLDE PRE-AQUECIDO A 600 -650°C
: MOLDE MODELO @
. -
N 4 REFUSOES
<
g 2
8 ?_E
o
x
g 22
o4
§ 0
|
|
|
%0 |
-]
28
14
26
28
24
o 3

DISTANCIA DA FACE REFRIGERADA (Cm}

Fig. 6 — Efeito da temperatura de
preaquecimento do molde na segregagdo
transversal do urénio. Liga Al-30% U.
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Fig. 9 — Formas e distribuices tipicas das estruturas de solidificagdes na periferia (a,c,e) e no centro {b,d,f) em lingotes de liga
Al-18,65% U (a,b); Al-30% U (c,d); e Al-45% U (e,f), revelando segregagdo inversa do urdnio. Aumentos: c, d, e, f— 80X:
a — 400X; b — 200X. Redugdo de 10%.
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que a segregacdo inversa é mais intensa
& medida em que a composi¢do da liga
se afasta da eutética.

Os resultados mostraram que os
lingotes de ligas Al-45% U (linha con-
tfnua indicada na figura 5) resultaram
segregados positivamente com valores
muito elevados préximo ao fim da so-
lidificagdo {regido do topo do lingote).
Nesta regido, as andlises revelaram con-
telidos de urédnio de 3 a 6% em peso,
acima da composi¢do média da liga.

As figuras 6 e 7 apresentam as cur-
vas de segrega¢do transversais obtidas
em ligas com 30 e 45% U respectiva-
mente, para moldes preaquecidos a
250-350°C e 600-6500C. Observa-se
que a segregagdo inversa do urdnio
{linhas continuas) ocorre mais inten-
samente nas se¢des préximas ao fim de
solidificagdo. Nota-se também que a
reducdo na velocidade de solidificacdo
obtida nos moldes preaquecidos a
6000C ndo ¢ suficiente para modificar
o perfil de distribuicdo de soluto, de
inverso para normal, no fundo do
lingote.

A figura 8 mostra os resultados
obtidos quando o vazamento foi efe-
tuado com maior temperatura de su-
peraquecimento. Para conveniente
comparagdo estd indicada nessa figura
a curva de segregac8o inversa obtida
com superaquecimento de 500C acima
da linha /iquidus, a qual foi mostrada
anteriormente na figura 5. Os resulta-
dos experimentais revelaram contel-
dos de urdnio menores, préximos ao
fim da solidificagdo, em lingotes de
Al-U vazados com temperaturas de
superaquecimento de aproximadamen-
te 2000C,

A figura 9 mostra as formas e dis-
tribuicGes tfpicas de estruturas na peri-
feria (a,c,e) e no centro {b,d,f) de lin-
gotes de ligas Al-U, revelando segrega-
¢do inversa.

Na figura 10 foram comparadas as
formas e distribui¢Bes tipicas de es-
truturas resultantes préximas as faces
refrigeradas (a,c) e no centro (b,d) de
lingotes de liga Al-30% U revelando se-
gregagdo inversa (a,b) com aquelas re-
sultantes na segregagdo normal (b,d).
Nesta comparagdo observam-se nitida-
mente importantes alteragSes nas for-
mas e distribuicGes das estruturas de
solidificacdo quando a segregacdo pas-
sou de inversa (a,b) para normal (c,d).
A estrutura mostrada em (a) era tfpica
nas regides préximas 3 base e faces
refrigeradas dos lingotes obtidos nos
moldes preaquecidos a 250-3500C e
nas faces externas da seccdo do fundo
dos lingotes obtidos nos moldes pre-
aquecidos a 600-6500C, onde foi ve-
rificada ainda segregacdo transversal

inversa do urdnio. A estrutura mostra-
da em (c) era tipica nas regiSes préxi-
mas as faces refrigeradas da metade su-
perior e no centro, préximo a base dos
lingotes resfriados nos moldes preaque-
cidos a 600-6500C. A estrutura mos-
trada em (b) era tipica nas regiGes cen-
trais da metade superior dos lingotes
resfriados com maior velocidade, en-
quanto que em (d) é mostrada a estru-
tura nessas mesmas regiGes, quando
os lingotes eram resfriados mais lenta-
mente (segregacdo normal). A andlise
do contelido do urdnio revelou que
as regiGes mostradas em (a) e (d) eram
segregadas negativamente, enquanto as
regides mostradas em (b) e (c) eram
segregadas positivamente.

4. DISCUSSAO

As ligas de composicBes hipereu-
téticas estudadas no presente trabalho
apresentaram trés tipos de macrosse-
gregagcdo do urdnio: inversa, normal e
por gravidade. Para altas velocidades
de resfriamento, no caso do lingota-
mento convencional em moldes pre-
aquecidos até 3500C, a macrossegre-
gacdo foi sempre de natureza inversa
{linhas continuas mostradas nos gra-
ficos de segrega¢do). Para moldes pre-
aquecidos acima de 600°C, o modo de
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segregacdo foi normal, exceto nas sec-
¢des do fundo dos lingotes (linhas tra-
cejadas indicadas nas figuras 4, 5, 6
e 7). Nos moldes resfriados dentro do
forno, o tempo de solidificacdo foi
suficientemente longo para que a a¢do
da gravidade separasse as fases com
composicdes diferentes da composicio
média do metal solidificado (linha
traco-ponto indicada na figura 4).

Definindo-se a segregagcdo como a
diferenca entre a concentracdo local
de soluto e a concentragdo média de
soluto da liga, as seguintes observa-
¢Oes podem ser feitas acerca da curva
de segregagdo ilustrada no grafico da
figura 2 (segregagdo inversa do urdnio):
no fundo do lingote, a segregacdo assu-
me um valor negativo; préxima & sec-
¢do intermedidria, a segregacdo assume
pequenos valores negativos; e final-
mente préxima do topo do lingote, a
segregacdo muda de sinal, o que asse-
gura a conservacdo total de soluto.
Este tipo e intensidade do perfil final
de distribuicdo do urdnio podem ser
previstos através da andlise quali-
tativa das equagGes propostas por
Youdelis{1).

Da comparacédo das curvas (Figs, 2
e 3), observa-se que o tipo inverso da
segregacdo do urdnio ndo é alterado,

Fig. 10 — Formas e distribuigGes das estruturas de solidificagdo na segregacdo
inversa (a,b) e na segregacdo normal (c,d), resultantes em lingotes de liga Al-30% U.
As regides claras sdo fases densas e mais enriguecidas em soluto que o liquido (UAI, e
UAI, ). Microscopia eletrdnica de varredura. Aumento 75X, reduzido de 15%.
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com manutencdo dos teores iniciais e
finais de urdnio em ambos os casos.

O aumento do contetido de urénio
da liga Al-U 30% U e 45% U revelou
gradientes de composicdo qufmica, re-
sultantes da segrega¢do inversa do uré-
nio, mais intensos (linhas contfnuas
mostradas nas figuras 4, 5, 6, 7). Nes-
sas composi¢Ges foi observada nos lin-
gotes solidificados a seguinte distri-
buicdo de estruturas: em regiGes pré-
ximas a base e faces refrigeradas, uma
estrutura de grdos mais alongados
(Figs. 9c e 9e); no centro do lingote,
a partir da sec¢do intermedidria, uma
estrutura equiaxial com grande quanti-
dade de particulas densas de UAI; e
UALl, e mais enriquecidas em soluto do
que o Ifquido (Figs. 9d e 9f). Na liga
Al-45% U, o tamanho dessas partfculas
(Fig. 9f) na zona equiaxial era relativa-
mente maior do que aquelas observa-
das nas ligas com menores contetdos
de urénio.

Formas e distribuigdes de estrutu-
ras semelhantes a estas (grdos mais
alongados proximos & periferia do lin-
gote) e intervalos relativamente maio-
res entre as curvas solidus e liquidus
tém sido apontados como a causa do
aumento da segregacdo negativa junto
as faces refrigeradas de lingotes de
liga que se contraem durante a solidifi-
cacdol12), Estes fatos devem ter con-
tribufdo para aumentar as diferencas
na concentragdo de urdnio em peso,
entre a periferia e o centro dos lingotes
de ligas com elevados conteidos de
uranio.

A regido central, pr6xima ao fim
da solidificagdo (topo do lingote da liga
Al-45% U) revelou conteddos de uranio
maiores do que aqueles previstos na
teoria de segregacdo inversall! (pela
teoria deveria ser esperado no méximo
1 a 2% U, em peso, acima do conteido
médio de soluto da liga). Uma provavel
explicagdo ¢ dada pelo autor dessa
teorialt3) com base na movimentagdo
de cristais primérios no sentido do fim
da solidificacdo em lingotes resfriados
rapidamente. Essa mesma explicagdo ja
havia sido utilizada para justificarresul-
tados obtidos no sistema Ag-Cul14),
bastante semelhantes ao deste trabatho,

A alteracdo do perfil final de dis-
tribuicdo de soluto de inverso para
normal (linhas tracejadas obtidas nos
moldes preaquecidos a 600 e 1200°C e
ilustradas nas figuras 6 e 7) é conside-
rado um fato comum nas ligas que se
contraem durante a solidificagdo,

quando o tempo de solidificagdo foi
suficientemente longo(15). A figura 10
revela estruturas com alteracdo na
quantidade de fases densas e enriqueci-
das de soluto {UAl; e UAls) ao se
mudar o perfil final de distribuicdo de
soluto, de inverso para normal. Como
pode ser observado nas figuras 6 e 7,
na seccdo do fundo do lingote conti-
nuou ainda existindo segregacdo inver-
sa. Quando o tempo de solidificagdo
for excessivamente longo (linha trago-
ponto mostrada na figura 4) ird ocor-
rer nas ligas Al-U macrossegregagdo
no sentido longitudinal por gravidade,
devido a deposigdo nas zonas baixas
da lingoteira das fases densas (UAIl;
e UAIl,). Resultados semelhantes
foram obtidos anteriormentef 16},

A linha tracejada mostrada na
figura 8 revela que o superaquecimen-
to do banho tem um efeito seme-
lhante aquele do preaquecimento do
molde a temperaturas mais altas.

As experiéncias realizadas mostra-
ram maior homogeneidade da liga ao
se diminuir a velocidade de resfria-
mento durante a solidificagdo. Com
a reducdo na velocidade de resfria-
mento foi alterado o perfil final de
soluto, de inverso para normal, produ-
zindo ligas mais homogéneas, apesar de
ainda haver macrossegregacdo. Assim,
admite-se que velocidades de resfria-
mento intermedidrias as utilizadas po-
deriam aumentar a homogeneidade
dessas ligas, ndo se esquecendo de que
na secgdo do fundo do lingote ainda
ocorreu segregacdo inversa, enquanto
no resto do lingote era observada se-
grega¢do normal.

5. CONCLUSOES

As ligas Al-U hipereutéticas po-
dem apresentar trés tipos de macrosse-
gregacdes do urédnio: inversa, normal e
por gravidade.

Para altas velocidades de resfria-
mento (solidificacdo em lingoteiras
preaquecidas a 250-3500C) a segrega-
¢cdo é sempre do tipo inversa e a inten-
sidade aumenta &8 medida que o con-
tedo de urdnio da liga Al-U hipereu-
tética aumenta (composicdo de Jiga
acima de 13% U, em peso).

Na préatica de fundi¢do dessas ligas
ndo ocorre deposicdo longitudinal de
fases densas e enriquecidas de soluto
(UAI; e UAl,), por agdo da gravidade
nas zonas baixas da lingoteira, por
causa do limitado tempo de solidifi-
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cacdo imposto nestas condigGes.

A redugdo moderada na veloci-
dade de resfriamento (obtida nos mol-
des preaquecidos a 600-6500C) produ-
ziu lingotes de liga Al-U longitudinal-
mente mais homogéneos. No entanto,
no sentido transversal do lingote, foi
observada ainda tanto macrossegrega-
¢do inversa como normal,
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