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RESUMO

CIONE, F. C. ESTUDO PARA A OBTEN(;AQ DE COMPOSITO DO SISTEMA W-

Cu-Ni APLICANDO A METALURGIA DO PO PARA USO COMO MATERIAL DE

BLINDAGEM E ATENUAGCAO DA RADIAGAO GAMA (y), 2018. 157 p. Tese de
doutorado — Instituto de Pesquisas em Energia Nuclear — IPEN. Sao Paulo

O composito metalico do sistema tungsténio-cobre-niquel (W-Cu-Ni) produzido por
metalurgia do po (do inglés PM - powder metallurgy) apresentou caracteristicas
adequadas para ser um material alternativo de uso na atenuacgéo da radiagdo gama
(y). O chumbo e o uranio empobrecido sdo os materiais geralmente usados para a
atenuacdo da radiacdo. Embora estes materiais apresentem uma certa toxidade e
agressividade ao meio ambiente. J&4 os compdsitos W-Cu-Ni ndo apresentam nem
toxidade, nem riscos ambientais. O tungsténio é o metal matriz do compdsito que tem
alta densidade atdmica. Para a confecgdo das amostras deste material foi analisado e
selecionado o tamanho das particulas dos pds-metdlicos. Para homogeneizar a
distribuicdo dos pds-metalicos e reduzir o tamanho médio de particulas foi utilizado: o
moinho de esferas por 12, 24 e 36 h. Na analise granulométrica, ap6s a moagem foi
observado tamanho médio de 12 ym. Na compactagdo das amostras foram usadas
prensas: uniaxial e isostatica, para obtencdo dos compactados verde que foram
sinterizadas em diferentes parametros de temperatura e pressao. Apos a sinterizacao
das amostras foi obtido o valor médio de 303,3 HV, nos ensaios de microdureza para a
composicao W6Cu1Ni, inédita neste propdsito. A caracterizagdo das amostras usou
microscopia eletrbnica de varredura (MEV) com EDS, indicando a formacao da liga
CuNi, responsavel por consolidar a caracteristica mecanica de sélido ao compdsito W-
Cu-Ni. Para medir a absor¢cdo da radiacdo nas amostras foi empregado método de
experimentagdes por geometria de feixe estreito. Deste modo foi selecionada a fonte
de radiagdo gama do cobalto-60, para estudar os efeitos e ajustes nos valores da
camada semirredutora e (HLV) nas dimensdes de espessura de blindagem necessaria.
Para o HLV, a amostra do compésito inédito W6Cu1Ni o método indicou a necessidade
de 9,27 mm de espessura no de densidade obtida de 13,38 g.cm'3, superior a
densidade obtida do chumbo (11,25 g.cm™). Como comparativo foram utilizados os
dados do banco XCOM (NIST), onde pode ser observada convergéncia entre os

valores simulados de 9,15 mm e os valores experimentais obtidos.

Palavras chave: blindagem, atenuacao, radiagdo, compdésito, metalurgia do po.
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CIONE, F. C. Study for the obtainment of the W-Cu-Ni system composite
applying powder metalurgy for use as a radiation material and attenuation of
gamma ray (y). 157 p. Doctoral Thesis — Instituto de Pesquisas em Energia
Nuclear — IPEN. Sao Paulo

ABSTRACT
The metallic composite material of the tungsten-copper-nickel system (W-Cu-Ni)
produced by powder metallurgy (P/M) presented adequade characteristics to be an
alternative material for the attenuation of gamma (y) radiation. Lead and depleted
uranium are the materials commonly used for radiation atenuattion. They are
materials with certain toxicity and aggressiveness to the environment. The W-Cu-Ni
composites are non-toxic and do not present environmental risks. The tungsten,
matrix metal of the composite, has as property its atomic density that is directly
proportional to the electrons of its atoms important for the purpose of radiation
attenuation. For the preparation of the composite samples, the size of the metallic
particles was determined and selected. In order to homogenize the metallic particle
distribution and to reduce the average particle size, a ball mill was used for 12, 24
and 36 hours. After grinding, the particle size analysis presented the mean particle
size of 12 ym was observed. For compactation of the samples were used uniaxial
and isostatic press to obtain green compacted then those were sintered in furnaces
in different parameters of pressure and atmosphere. After the sintering step, in the
micro-hardness tests an average of 303.3 HV was achieved for the unpublished
composition W6Cu1Ni used for radiation atenuattion. The characterization of the
samples used scanning electron microscopy (SEM) with EDS indicating the formation
of CuNi alloy responsible for consolidating the mechanical characteristic of solid to the
W-Cu-Ni composite. To measure the absorption of radiation in the samples the
classical scientific method of narrow beam geometry (NBG) experiments was
employed. The gamma radiation source of cobalt-60 was selected to study the effects
and adjustments on the values of the Half-Value Layer and (HLV) in the dimensions of
the required shielding thickness. For unpublished composite sample W6Cu1Ni the HLV
method indicated the necessity of 9.27 mm of thickness in the obtained density of 13.38
g.cm™, superior to the density of lead (11,34 g.cm™). As a comparative, database from
the XCOM (NIST) were used and demostrating convergence between the simulated

values of 9.15 mm and the experimental values.

Keywords: shielding, attenuation, radiation, tungsten composite, powder metallurgy.
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1 INTRODUCAO

O Brasil vem experimentando uma crescente demanda de radiofarmacos.
O que se produz nao é suficiente para atender a demanda, assim importa-se
parte substancial destes insumos para atender o consumo. Em maio de 2009, a
empresa canadense MDS Nordion passou por problemas técnicos em suas
instalacbes que implicaram em crises no fornecimento de radionuclideos e
radiofarmacos provocando desabastecimento no setor. As interrup¢des na
importacdo e fornecimento dos radionuclideos causou grande impacto nos
atendimentos médicos e mostrou a grande fragilidade e dependéncia externa
destes produtos. A maior parte da producédo de radiofarmacos esta concentrada
em paises que dominam a tecnologia, particularmente a nuclear, operando
reatores nucleares e aceleradores de particulas. Os radionuclideos necessarios
para atender a produgao dos radiofarmacos sao transportados para serem
beneficiados e fracionados pelo Centro de Radiofarmacia do IPEN-CNEN/SP
[1,2].
O Brasil foi diretamente afetado pelo desabastecimento, o que resultou na
elevacao de precgos dos radionuclideos e afetou diretamente a disponibilidade de
radiofarmacos, principalmente o molibdénio-99 (**Mo) utilizado na produgdo dos
geradores de tecnécio pelo IPEN. Os geradores de tecnécio (*"Tc) sdo
produzidos pelo IPEN e usados para se obter imagem do coragdo, cérebro,
figado, pulmao e outros 6rgéos além do sistema 6sseo com finalidade diagndstica
[3,4]. Para o transporte do Mo-99 sao utilizados equipamentos do tipo embalado,

ou no termo em inglés cask (FIG. 1.1).

Figura 1.1 Imagem do embalado produzido e utilizado por MDS-Nordion [3].
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Fonte: retirada pelo autor



A producdo e também a certificagdo para o uso dos embalados de
transporte representa uma grande dificuldade técnica para a industria nacional.
Deste modo a figura (FIG. 1.2). mostra o desenho esquematico, assim como as

partes que compde os embalados produzidos e fornecidos pelo fabricante MDS.

Figura 1.2 Adaptagdo do diagrama esquematico do embalado fabricado pela empresa norte-
americana MDS, ilustrando em corte os componentes de blindagem contra a radiagao [3].

Dimensodes:

Modelo Peso total Diametro Altura
(kg) (mm) (mm)

F-458/F-251 167,0 184,0 2740
F-458/F-318 164,0 171,0 268.0

1- Tampa superior removivel do cilindro composto
por aco inox e espuma de poliuretano
(antichoque e isolagao térmica).

2- Cilindro principal composto por aco inox e
espuma de poliuretano (antichoque e isolagao
térmica).

3- Vaso de blindagem (urdnio empobrecido -
F458).

4- Tampa de contengdo do vaso de blindagem : :
(urédnio empobrecido - F458). [ D

5- Anel (gasket) de neoprene. | ‘

6- Tampa do vaso hermética. \\\ //

7- Vaso hermético.

Fonte: German Authority US Department of Transportation

O projeto do Reator Multipropésito Brasileiro (RMB) tem como obijetivo
promover autossuficiéncia na produgao de radioisétopos, desenvolvimento de
tecnologias e pesquisa cientifica. Para atender a futura producgéo e distribuigéo de
radiofarmacos do RMB é necessario desenvolver e nacionalizar as técnicas de
fabricacdo destes equipamentos, necessarios ao atendimento e o suporte na
producao de radiofarmacos. O equipamento embalado ao ser nacionalizado deve
prever a possibilidade de uso também para o transporte internacional, devendo
assim atender as normas da CNEN além de atender as Normas adotadas pelas
agéncias de regulamentacao internacionais e estar em conformidade com
principios do ALARA (As Low As Reasonable Achieved) [5,6].

Neste contexto surgiu a necessidade do desenvolvimento de um material
de blindagem contra a radiagdo alternativo ao chumbo e uranio empobrecido.
Este estudo que foi orientado para obter um compdsito do sistema tungsténio (W),

como matriz e os pds de cobre (Cu) e niquel (Ni), como sinterizados na fase



liquida pela técnica de metalurgia do p6é (M/P) que atende esta necessidade. O
composito obtido pode ser aplicado como material de blindagem contra a radiagéao
gama, na confecgdo de embalados para transporte do radionuclideo molibdénio-
99, podendo também ser utilizado em dispositivos estacionarios. Logo, foram
investigadas algumas das propriedades mecéanicas do material compdsito do
sistema W-Cu-Ni e também buscou-se obter o coeficiente linear de atenuagao da
radiagdo gama. O aspecto diferencial para a utilizagado da metalurgia do p6é na
obtengao deste componente é factivel. Outra vantagem é a apresentacdo das
pecas produzidas em sua forma quase final, near net shape, que implica na
possibilidade de controle da densidade, reproducao dimensional e a facilidade de
automacao dos processos produtivos.

O tungsténio foi o po-metalico matriz escolhido, por ter como principal
propriedade: a elevada densidade atdmica que é importante na fungcao de material
absorvedor de energia da radiacao eletromagnética (fétons de comprimento gama
e raios X) e de particulas (alfa, beta e néutrons). E bastante comum o uso de
materiais de alta densidade atdbmica tais como, o chumbo e o uranio empobrecido,
para a confeccao de dispositivos de blindagem contra a radiagdo utilizados em
equipamentos que operam com uso de fontes radioativas. A propriedade de alta
densidade destes materiais esta associada a alta densidade eletrbnica de seus
atomos. E no campo de elétrons (eletrosfera) do 4tomo que ocorrem os principais
fendbmenos de interagdo com a matéria e que causam a absorg¢ao de energia dos
fétons da radiagao. As ocorréncias de interagdo com o nucleo (captura de elétrons
e néutrons) também sao possiveis, porém sao raras em fungédo da alta energia
necessaria envolvida nestes processos. Dessa forma, faz-se necessario, o estudo
mais detalhado do material a ser empregado, como a blindagem, em fungao da
radiacdo envolvida pois ocorrem fendmenos secundarios em funcdo desta
interacdo. O uranio empobrecido ndo deve ser usado para blindagem de
néutrons, porque existe a possibilidade de ocorrer reagdes danosas de fissao.

Os materiais do sistema Cu-Ni, acima mencionados, sdo de facil obtencao
na forma de po, pelo uso das técnicas de atomizagao e eletroquimica. Estes pés-
metalicos tém propriedades fisico-quimicas que permitem facil conformagao por
processo de fundigdo, ou com uso da tecnologia de metalurgia do pé. O
tungsténio metalico em pd é geralmente obtido por via da redugdo quimica de

seus oxidos (W,Oy). Contudo o tungsténio tem elevada densidade (19,25 g.cm?)e



esta propriedade o torna um material excelente para uso como atenuador de
radiagdo gama. A dificuldade no uso do tungsténio esta em seu alto ponto de
fusdo (3.442 °C) que dificulta as técnicas convencionais de fusdo em fornos e
inviabiliza as aplicacbes onde o baixo custo € mandatério. Materiais como o
chumbo e o uranio empobrecido estdo sendo abandonados como escolhas para o
uso em blindagem, principalmente em equipamentos de transporte. As razdes
apresentadas para que nao se use estes materiais € a grande dificuldade em se
obter uranio empobrecido no Brasil; e para o chumbo sua baixa temperatura de
fusdo que poderia provocar perda da capacidade de blindagem, em caso de
acidente com fogo em transporte, provocando direta contaminagdo ambiental e
exposicao da fonte de radiagdo. Por decorréncia das propriedades do tungsténio
€ que ele e suas ligas tém sido utilizados em diversas solugdes na industria
mecanica, eletroeletrébnica e também passaram a ser usadas em equipamentos
da industria nuclear. Nas questdes da maior seguranga e afinidade ecoldgica, o
tungsténio passa a ter vantagens positivas para a aplicacdo como elemento de
blindagem, em equipamentos méveis ou estacionarios da industria nuclear.

Como resultado no desenvolvimento deste trabalho foi possivel obter o
composito metalico do sistema W-Cu-Ni, que pode ser utilizado como material de
blindagem. O compdsito obtido € um material alternativo de possivel aplicagdo em
equipamentos de transporte de substincias radioativas ou em aplicagdes
estacionarias de radioprotecao, atenuando energia da radiagédo para a faixa de 10
keV a 10° keV. A viabilidade de producao pela industria nacional por tecnologia da
metalurgia do pé mostrou-se economicamente viavel. As razdes apontadas sdo o
baixo custo estimado no processo de manufatura, a economia de material
aplicado e a baixa complexidade da planta industrial necessaria para aplicacao
das técnicas empregadas. Associado a estas razdes pode-se ressaltar o
atendimento as praticas de protecdo e sustentabilidade ao meioambiente e aos
critérios das normativas de seguranga nacionais emitidas para a produgédo na
Comissdo Nacional de Energia Nuclear (CNEN) e compatibilidade com as

normativas internacionais da International Atomic Energy Agency (IAEA).



2 OBJETIVO E JUSTIFICATIVA

O objetivo deste estudo foi pautado na obtengcéo de compésito do sistema
W-Cu-Ni, produzido por metalurgia do p6 para ser aplicado como material
alternativo ao chumbo e ao uranio empobrecido que sdo os materiais geralmente
utilizados na blindagem contra a radiagdo gama. Como fator inédito e original
contido neste trabalho, apresenta-se o compodsito metalico WxCuyNi, para a
blindagem contra a radiagao e que ainda nao foi veiculado na literatura técnica, ou
académica.

A motivacio deste estudo veio associada as diretrizes do processo numero
2058/12 do edital CAPES Pro-Estratégia. Neste contexto, este trabalho foi
desenvolvido parcialmente vinculado ao projeto que tem por objetivo a fabricagéo
de equipamento do tipo embalado para transporte de substancias radioativas, tipo

radiofarmacos para a medicina nuclear.



3 REVISAO DA LITERATURA

3.1 Normas aplicadas a producao nuclear

O Brasil segue tratados internacionais nos quais a existéncia de normas e
regulamentacdes direcionam o uso pacifico da energia nuclear. E na Constituicdo
da Republica Federativa de 1988 em que estdo as diretrizes sobre energia
nuclear. Diz em seu artigo numero 177, que constituem monopdlio da Uniao:

V - a pesquisa, a lavra, o enriquecimento, o
reprocessamento, a industrializacdo e o comércio de
minérios e minerais e seus derivados, com excegao
dos radioisétopos cuja produgdo, comercializagao e
utilizagdo poderdo ser autorizadas sob regime de
permissao, conforme as alineas b e ¢ do inciso XXIII
do caput do art. 21 desta Constituicdo Federal
(redagdo dada pela Emenda Constitucional n. 49, de
2006).

E ainda, de acordo com o artigo numero 21, compete a Unido no quesito de
seguranga, a responsabilidade civil por danos nucleares: “a responsabilidade civil
por danos nucleares independente da existéncia de culpa” (incluida pela Emenda
Constitucional n. 49, de 2006) [7,8].

3.1.1 Normas nacionais

A Comisséo Nacional de Energia Nuclear (CNEN) é o principal 6rgao
responsavel pelo controle e a regulamentacdo de materiais radioativos e
nucleares no Brasil. E a CNEN que elabora, aplica e fiscaliza as normas sobre o
uso e exerce controle sobre as atividades relativas a energia nuclear. A CNEN
que elabora normas e o controle que também se aplicam ao transporte de
substancias radioativas e aos equipamentos nele utilizados. A Comissao Nacional
de Energia Nuclear (CNEN), em 1988, editou o Termo de referéncia de Norma
30.1 e a Norma CNEN-NE-5.01 que define os requisitos de segurancga e cuidados
com o transporte de cargas radioativas [9, 10]. J4, a Norma CNEN 6.02 criada
pela Resolucido 166, de 16 de abril de 2014, estabelece os requisitos para o
licenciamento de instalagdes radiativas, em que dentre outros itens, dispbe sobre
distribuicdo e armazenamento de fontes de radiacdo ionizante [11]. Além do
regulamento da CNEN, a Resolucdo 420 da ANTT (Agéncia Nacional de

Transportes Terrestres) instrui sobre o transporte de materiais radioativos suas



necessidades e o dever de atender aos documentos normativos publicados pelas
agéncias reguladoras do transporte modal [12]. Na area de transporte por aviao, a
Agéncia Nacional de Aviagédo Civil (ANAC) editou a resolugdo RBAC 175 que
descreve e estabelece os requisitos aplicaveis ao transporte aéreo doméstico e
internacional de artigos perigosos em aeronaves civis [13]. A NORMAM 01, 02 e
29 da Diretoria de Portos e Costas da Marinha do Brasil e Resolugcao 1765 da
ANTAQ (Agéncia Nacional de Transportes Aquaviarios) de julho de 2010, datou e
aprovou a norma de procedimentos para o transito seguro de produtos perigosos
por instalagdes portuarias e embarcados [14]. Para a Resolugdo CONAMA 237, e
pela Instrucdo Normativa IBAMA numero 5 de 2010, aplicam-se também
requisitos da Lei Complementar numero 140, ja regulamentada em 8 de
dezembro de 2011 que estabelece as regras sobre autorizagdo ambiental para
transito (aéreo, maritimo-fluvial, ferroviario, rodoviario) de produtos perigosos no

territério brasileiro [15,16].

3.1.2 Normas internacionais

As organizagdes internacionais, através de acordos, editam normas para
manipulagao, transporte, armazenamento e o uso de fontes de radiacdo. Dos
principios previstos pelos 6rgados regulamentadores o principio da limitacdo de
dose aos individuos ocupacionalmente expostos (IOE) e aos individuos do publico
sao sempre acompanhados por valores que se relacionam aos estabelecidos
pelas Normas IAEA, ICRP e paradmetros do NIST. A AIEA editou o estatuto que
estabelece padrdes de seguranca e protegdo contra a radiagdo ionizante que
também da providéncias sobre a utilizacdo pacifica das atividades nuclear [17] e
ainda elaborou o documento atualizado Safety Standard Series nimero TS-R-1
(ST-1, Revised), no ano de 2000, que regulamenta e define os requisitos para o
transporte seguro de materiais radioativos [18].

O Comité Internacional para Protegdo Radioldgica (International
Commission on Radiological Protection ICRP) publicou o documento 103 que tem
como escopo principal recomendagdes sobre protecdo contra a radiagio ionizante
€ 0s avangos para o beneficio do publico da ciéncia de protecao radiolégica [19].
O Instituto Nacional de Padrdes e Tecnologia (National Institute of Standards -
NIST) compila, elabora e publica banco de dados e tabelas frequéntemente

atualizadas para referéncia do calculo do coeficiente de atenuagao e absorcéo de



energia da radiagéo, em substancias de interesse da dosimetria [20,21].

3.1.3 Transporte de materiais radioativos

Geralmente a localizagdo da planta nuclear de producdo de material
radioativo pode nao estar proximo ao centro de fracionamento, ou mesmo do local
de uso dos radioisotopos. Na grande maioria dos casos, estes centros de
producao e fracionamento estao localizados em areas afastadas e separados por
grandes distancias, atendendo as questbes de seguranga e logistica da
distribuicdo. Por essa razdo é necessario o seu transporte entre as instalacdes
mencionadas.

Para que o transporte possa ser feito com seguranga, e de forma
apropriada, os materiais radioativos devem estar acondicionados em uma
embalagem devidamente projetada e construida, de forma a funcionar como uma
barreira efetiva entre a fonte radioativa e o meio ambiente. O conjunto completo
de embalagem, material radioativo acondicionado e seu recipiente € chamado de
embalado.

Existem normas internacionais ja criadas com o objetivo de tornar o
transporte mais seguro para pessoas, objetos e ao meio ambiente [8-10,12]. A
Organizacdo das Nacdes Unidas (ONU) em sua classificagao internacional de
produtos inclui os materiais radioativos como produtos perigosos Classe-7. O
Safety Standard Series numero TS-R-1 (ST-1, Revised) incluem normas
internacionais que foram utilizadas e serviram como base para a edicdo das
normas e regulamentos nacionais. A Comissao Nacional de Energia Nuclear
(CNEN), em 1988, editou a Norma CNEN-NE-5.01 que regulamenta sobre a
aplicacdo de embalados contendo material radioativo e que estes devem ser
tratados com os mesmos cuidados adotados para os produtos perigosos. Sendo
que a seguranca depende, basicamente, do projeto do embalado e n&o dos
procedimentos operacionais. A norma € estabelecer, com relagdo ao transporte
de materiais radioativos, requisitos de radioprotecéo e seguranga a fim de garantir
um nivel adequado de controle da eventual exposigdo de pessoas, bens e meio
ambiente a radiagao ionizante [8-10].

A norma trata com amplitude a matéria pertinente ao manuseio de
substancias radioativas e suas aplicagdes. Em relacdo ao transporte de materiais

radioativos, sdo abordadas questdes sobre especificagbes de projeto e



dispositivos para transporte. A norma também estabelece requisitos de
radioprotecéo e seguranga, a fim de garantir um nivel adequado de controle de
eventual exposicdo de humanos bens e a natureza. O transporte de materiais
radioativos esta regulamentado pela Resolugdo CNEN 013/88, publicado no
Diario Oficial da Unido, em 01 de agosto de 1988. Segue logo abaixo, a
transcricdo de parte da norma que trata do controle sobre as fontes radioativas e
a atividade do transporte, armazenamento e intervengdes decorrentes do
manuseio de substancias caracterizadas como perigosas [7,9,10].

O limite indicado para transporte de material altamente
radioativo, recomenda distancia segura como raio de
um metro de um dispositivo do modelo embalado,
onde o limite de dose é de 2 mSv/h (200 mrem/h) [8].
O limite derivado de taxa na parte externa de uma
blindagem € de 0,025 mSv/h ou 2,5 rem/h ou 2,5
mR/h. Esse limite foi imposto para um trabalhador
durante 2000 h por ano (40 h/semana durante 50
semanas de trabalho) e define as areas as quais se
podem permitir acesso aos trabalhadores sem
restricbes quando ha monitoracao individual [11, 22].

A fim de executar agdes conjuntas da politica nacional de meio ambiente
relativas as licencas ambientais e aprovacdes das areas de instalacdes de plantas
nucleares e atividades transporte, a CNEN e o IBAMA firmaram em outubro de
2014, o Acordo de Cooperagdao Técnica. Este acordo inclui a Nota Técnica
IBAMA-CNEN numero 01-2013 que disciplina a aplicagdo dos regulamentos de
transporte e oferece orientagao para a elaboragcao do Plano Geral de Transporte
[15,16].

3.1.4 Normas de protecao radioldgica

No ambito nacional, as diretrizes de protecdo radiolégica estao
regulamentadas pela Norma CNEN-NN-3.01. As diretrizes basicas sobre protecao
radiolégica, praticas e as intervengdes que envolvem efeitos biolégicos deletérios
as pessoas advindos da exposicdo as fontes radioativas naturais ou
manufaturadas, tém seus métodos de contencdo de riscos tratados e sdo, ao
nivel da necessidade, compatibilizados com as normas internacionais ICRP e
diretrizes IAEA [22,23].

Em decorréncia da Norma CNEN-NN-3.01 qualquer desenvolvimento,

projetos de equipamentos e servicos que implique em uso de fonte radioativa
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devem estar em conformidade com as disposicdes das normas da CNEN.
Quando  necessario  adicionalmente, para que possam transitar
internacionalmente, devem atender as normas emitidas pela Agéncia
Internacional de Energia Atdémica (AIEA) e também publicado pela Comissao
Internacional de Unidades de Medidas da Radiagao (/nternational Commission on
Radiation Units and Measurements - ICRP) [9,23].

A Norma CNEN-NN-3.01 e CNEN-NN-3.02 possuem requisitos
complementares sobre radioprotegao incluindo especificagdes aplicadas a
fabricacdo de embalados que compatibilizam a regulamentagdo nacional aos
documentos ICRP Publicagdo 103 e 118 apresentados tratam sobre a
categorizagéo dos individuos expostos a radiagao e o tipo da dose limite [17-19].

Traz também as recomendagdes para os limites de dose efetiva de
exposicdo maxima permitida a radiagdo, ou limite maximo recomendado ao
trabalhador exposto (trabalhador exposto faz mengédo ao pessoal que exerce
atividade proximo de fontes radioativas ficando ocupacionalmente exposto) e o
publico (faz mencédo ao individuo da populacdo geral que nao pertence a
categoria de estar exposto a radiagcdo por exercer atividades laboriosas
necessariamente préoximos de fontes radioativas) [23,24].

Para as mesmas categorias de exposicdo a radiacdo, publico e
ocupacional, também sao especificados os limites de dose equivalente de maxima
exposicao para a pele, pés e maos que € de 500 mSv/ano e para a lente do globo
ocular (cristalino) de 20 mSv/ano, sendo esse valor coincidente com o valor
efetivo de dose. Na norma séo feitas algumas ressalvas, como o fator redutor dos
limites anuais para o individuo ocupacional, no caso mulheres declarando-se
gravidas, a taxa anual ndo deve exceder 1 mSv/ano. A taxa de dose de 1
mSv/ano também ¢é indicada como limite anual para um periodo continuado,

ininterrupto, de cinco (5) anos para exposigao publica [17,18,24].

3.2 Radiacao

O fendmeno fisico da radiagao € definido como uma forma de manifestagéao
da energia e a sua propagagao. A radiagdo vem sendo estudada pela fisica
quantica e pode ser descrita como tendo simultaneamente caracteristicas
ondulatdrias e de particula. E sabido que a radiacdo tem essa natureza dual, isto

€, tem o carater de onda eletromagnética ou particula e que deste modo foi
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descrito de pacote de energia com uma quantidade (quantum) discreta de energia
denominado como féton. A depender de sua interagdo com o meio estes fétons
podem ser entendidos como particula (corpuscular), ou onda (eletromagnética)
[25,26].

A radiacdo, também conhecida por energia radiante € emitida por uma
fonte e se propaga de um ponto a outro, do espago sob a forma de ondas
eletromagnéticas, ou de particulas, com ou sem carga elétrica. Uma forma de
caracterizar as ondas eletromagnéticas é pela energia (hv) de seus fétons, ou
ainda pelo comprimento, ou ainda pela frequéncia da onda eletromagnética.
Quando a radiagdo interage com a matéria e tem energia suficiente para ao
chocar com um atomo neutro, além de ejetar um de seus elétrons, obtém-se um
atomo com carga positiva, diz-se que a radiagao € ionizante. O termo radiagao
ionizante, ou simplesmente radiacdo, € usado para designar um feixe de
particulas com ou sem carga elétrica, ou para as ondas eletromagnéticas
propriamente ditas [26].

Todo o feixe de particulas sem carga e as ondas eletromagnéticas
possuem certa probabilidade de atravessar a matéria, sem que ocorra choque
com seus atomos. Isto é, sem sofrer nenhuma interacao, portanto, ndo havera
atenuacao da energia neste caso. Havendo interagcéo do feixe de radiagdo com os
atomos da matéria: a profundidade de penetragcédo do feixe nao esta relacionada
como fungdo monotonicamente crescente, ou decrescente da energia da onda
eletromagnética. A energia é depositada pelo caminho da onda passando a

ocorrer excitagdo nos atomos [26, 27].

3.2.1 Decaimento radioativo

Os processos radioativos seguem uma lei de desintegracdo exponencial
como ilustra a figura (FIG. 3.1). Se, inicialmente, 0 numero de nucleos radioativos
de um tipo € Np, 0 numero de nucleos desse mesmo tipo, remanescentes, apos
um tempo t € dado por uma equagao que segue a lei de Beer-Lambert mostrada
na Eq. 1 [28]:

N = No e™ (1)

onde o tempo (t) € a constante de desintegragao (ou constante de decaimento) e
comprimento de onda (A) séo caracteristicas do nucleo em questao.

O intervalo de tempo T, durante o qual metade dos nucleos radioativos de
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um tipo presentes na amostra decai, € chamado meia-vida. Por exemplo, uma
amostra radioativa de 200 g de certo isétopo radioativo, com uma meia-vida de 10
dias, depois de 30 dias tera 25 g do is6topo original [28,29]. Agora, pela
expressao acima, se obtém a Eq. 2:
¥ No = Ng e™ (2)
de onde se tira que
AT =0,6931eT =t

Figura 3.1 Grafico decaimento por processos radioativos seguem uma lei de desintegragédo
exponencial [27].

N(t)
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MNos2 |
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Nosa

Fonte: radiagao ultravioleta

Se N é o numero de nucleos radioativos presente em algum instante do
decaimento, entdo a taxa de mudanga entre o numero (N) de nucleos presentes

(decaimento) sera como na Eq. 3:

W AN (3)

dt

onde A é conhecido como constante de decaimento do nucleo (s'1), e a
probabilidade por unidade de tempo que um nucleo ira decair. O sinal negativo na
equacao indica que dN/dt é negativo porque A e N sdo positivos, equivalendo

dizer que N decresce com o tempo. A Eq. 4 também pode ser escrita como:
dN

= —adt, (4)

podendo assim ser integrada (Eq. 5) resultando em:

N dN t dN
hS=—Afdt = (5= -2 (5)

N
Resultando na expressao do decaimento exponencial Eq. 6:
N = Nye ™™ (6)
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onde a constante Ny representa o numero do nucleo radioativo no instante t = 0.

A taxa de decaimento (R), ou numero de decaimentos por unidade de
tempo, pode ser obtido por diferenciagcdo em relagdo ao tempo como segue na
Eq. 7:

dN — —
R= || = Nore# = Rpe™ (7)

onde R, = Nyl é a taxa de decaimento no instante t = 0 e R = AN. A taxa de
decaimento de um espécime € conhecida como sua atividade. Pode ser
observado que tanto N como R decrescem exponencialmente com o tempo. Outro
parametro muito usado na caracterizagdo dos decaimentos radioativos nuclear &
a meia-vida (T4,2), como ja mencionado. Em outros termos, a meia-vida de uma
substancia radioativa pode ser também definida como o tempo decorrido para que

a massa de nucleos radioativos passe a ser metade da inicial. Assim fazendo,

N —
pode ser calculado como N = N,/2 e t = T,,, resultando em ?" = Nye *12 e

escrevendo e *"1/2 = 2 a0 aplicar o log (In) em ambos os lados da equacdo obtém
a Eq. 8:

In2 0,693
Typ= =" (8)

Esta € uma expressdo mais conveniente para expressar a constante de
decaimento de meia-vida, onde por definicdo (N,/2) ainda resta metade dos
nucleos radioativos originais. Apos decorrer dois ciclos de meia-vida, outra
metade dos nucleos radioativos remanescentes tera decaido, entéo restardo N,/4
nucleos radioativos, seguindo assim obtém N,/2" demonstrando que o
decaimento nuclear é independente do tempo decorrido do espécime.

O tempo de meia-vida dos nucleos radioativos tém valores que vao desde
fragbes de segundo, até um numero muito grande de anos, e inclusive entre os
isotopos de um mesmo elemento da tabela periddica. A Tabela 3.1 mostra o tipo
de decaimento e a meia-vida dos is6topos do uranio. A fissao espontanea nao é,
estritamente falando, um processo de decaimento. De qualquer modo, na tabela
assinala-se com um asterisco 0 numero de massa dos isétopos que estao sujeitos

a esse tipo de processo de decaimento [28,30].

Tabela 3.1 Decaimentos meia-vida dos is6topos do uranio por fissdo espontanea [28].

Tipo de Meia vida
U Decaimento (T1r2)
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230 o 20,8 dias

231 Captura K 4,2 dias

232* a 70 anos

233* o 1,59 x 10° anos
234* o 2,47 x 10° anos
235* a 7,04 x 10°% anos
236* a 2,34 x 10" anos
237 B 6,75 dias

238* o 4,47 x 10° anos
238* o 4,47 x 10° anos
240 B 14,1 horas

Fonte: fisica quantica atdbmo
3.2.2 Atividade

No estudo da radioatividade, o numero de desintegracées de nucleos
radioativos de uma dada amostra por unidade de tempo chama-se atividade
dessa amostra. Pela expressdo matematica da lei do decaimento, segue-se que a

atividade A(t), no instante t, pode ser escrita como na Eq. 9:

AN(t)/At

A(t) = = —ANy(t)e ™ = —ANt (9)

At—0

A equagdo 9 expressa as desintegragdes para um nucleo radioativo por
unidade de tempo, e € proporcional a quantidade, em numero, de tais nucleos
presentes. Assim, a atividade propriamente dita esta associada a determinada
quantia de nucleos que decaem por unidade de tempo, em uma dada amostra do
radionuclideo e que essa redugdo ocorre na mesma propor¢ao da meia-vida do
numero nucleos presentes. A atividade é expressa em Curie, onde 1 Ci = 3,7 x
10" Becquerel e 1 Bqg = 1 decaimento.s™'. As expressdes apresentadas na Eq. 9
como N(t) e A(t) expressam leis estatisticas que sédo verdadeiras apenas quando
o numero de nucleos radioativos € muito grande [30,31].

Dado um unico nucleo radioativo, ndo se pode determinar o instante de
tempo em que ele decaird ,nem associar a ele uma determinada meia-vida. Mas,
pode-se calcular, a partir de certas consideracdes tedricas, a probabilidade de
decaimento por unidade de tempo desse unico nucleo radioativo. A constante de

decaimento A da exatamente essa probabilidade [29, 31].

3.2.3 Estabilidade e radioatividade nuclear
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O nucleo consiste em uma unidade com uma colegao de protons e
néutrons. No nucleo, os proétons, ou seja as particulas com carga positiva, por
estarem extremamente proximos, sofrem uma grande forga eletrostatica de
repulsdo de uns sobre os outros impondo uma forgca extrema de aumento no
volume do nucleo. Entretanto, o nucleo permanece no modo estavel devido a
forca nuclear forte. Esta € uma forca atrativa também é extremamente forte, e
atua em distancias infinitesimais (aproximadamente 2 fm) como em todas as
particulas nucleares.

Os prétons séo atraidos entre si pela forca de acédo nuclear, ao mesmo
tempo em que se repelem pela forga eletrostatica, ou forga coulombiana. A forga
atrativa nuclear também atua entre pares de néutrons e entre néutrons e prétons
[26-28]. Existem aproximadamente 260 nucleos estaveis e centenas de outros
nucleos observados que nao sao estaveis. A condicao de estabilidade, conhecida
como linha de estabilidade, esta relacionada com a limitada igualdade numérica
entre protons e néutrons (N = Z).

Para atomos leves, a igualdade de néutrons e prétons no nucleo € uma
ocorréncia geral o que confere aos atomos leves maior estabilidade. Estes
numeros de Z e de N sdo chamados de numeros magicos e séo Zou N = 2, 8, 20,
28, 50, 82, 126. Como exemplo tem o hélio com numeros de Z e N = 2, que é
muito estavel. A forca forte de atragao nuclear € um tipo diferente do que a forca
eletromagnética ou gravitacional e elas dominam as forgas coulombianas de agao
entre protons dentro das distancias nucleares por serem mais fortes do que as
forgas coulombianas. A for¢a nuclear forte decresce muito rapidamente até zero
quando a separagéao entre nucleons (particulas no nucleo atémico) excede alguns
fem (fentometro ou 107? m) [27,28].

Ao ser plotado um grafico da energia de ligagao cada nucleon, (Eb/A), em fungéo
do numero de massa de varios atomos estaveis observa-se que em média a

energia de ligagao é de 8,0 MeV por nucleon (FIG. 3.2) [29].

Figura 3.2 Grafico da energia de ligagédo por nucleon em fungdo do niumero de massa para regiao
de estabilidade nuclear [29].
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Decorrente da instabilidade nuclear nos fenbmenos de fusdo (A < 20) e
fissdo (65 < A < 200) atébmica, o saldo energético & ejetado como onda
eletromagnética (fétons de alta energia), ou na forma de particulas com massa
(particula alfa, elétrons, positrons e etc.). Um pédsitron é uma particula
parcialmente similar ao elétron, porém distinta pela natureza da carga que é
contraria a do elétron (e), isto &, positiva (). As trés formas de radiagdo podem
ser distinguidas por experimentos de natureza magnética que podem defletir o
feixe de radiagao de particulas carregadas, fazendo com que o feixe mude sua
diregdo ou por nao atuarem sobre um feixe de natureza ondulatéria (fétons), nao
mudando sua trajetéria. Estes tipos de radiacdo possuem diferente poder de
penetragdo na matéria. As particulas alfa (4He) tém pouco poder de penetragao
podendo ser barrada por uma pequena espessura de massa, como exemplo de
uma folha de papel. A particula beta (B, ") tem maior poder de penetragéo,
podendo penetrar alguns milimetros em uma fina placa de aluminio e os raios X,
ou raios gama (fétons de alta energia) podem penetrar muitos centimetros no
chumbo, até que possam ser efetivamente absorvidos [27].

Os mencionados processos de fissdo do nucleo atdmico e a ejegdo de
particulas ou ondas eletromagnéticas (fétons de alta energia) sdo geralmente
denominados decaimento nuclear. A taxa de ocorréncia de um decaimento em
particular num espécime radioativo € proporcional ao numero de radioatividade

presente no nucleo (isto é, a quantidade total de nuclideos que ainda né&o
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decairam) [29].

A unidade do sistema internacional para o decaimento radioativo é o Curie

(Ci), definida como sendo 3,7 .1010 decaimentos/. =1 c; [25,28].

Um nucleo decai espontaneamente por trés processos distintos que em
alguns casos podem acontecer simultaneamente; decaimento alfa, decaimento
beta e decaimento gama. Tem-se uma breve descricdo dos decaimentos alfa e
beta, e com maior aprofundamento o decaimento gama; de relevancia para o
entendimento da sua interagao com a matéria e os fendmenos de decréscimo da
energia radiante decorrentes do seu caminho, do transporte e atenuagdo por meio

do meio material [26-28].

3.2.4 Decaimento alfa
Um nucleo emite particulas alfa IHe, perdendo dois protons e dois
neutréns. Por consequéncia, o nucleo decresce seu numero atbmico (Z) de 2
unidades, e a sua massa atémica (A) decresce de 4 unidades, ja 0 seu numero de
neutréns decresce de 2 unidades. O decaimento pode ser escrito na forma da Eq.
10:
4X > 423Y + 3He (10)

onde X é dito nucleo-pai e Y ¢é dito nucleo-filho.

3.2.5 Decaimento beta
Uma reacdo nuclear por um nucleo radioativo pode decair liberando
particulas e ondas, se como resultado do decaimento o nucleo-filho mantém o
numero de nucleons como do nucleo-pai, mas o numero atémico sofre alteracao
de uma unidade entende-se que a reac¢do nuclear ocorreu por decaimento beta
como nas Egs.11 e 12.
X - Y+ e+ (11)
ou
X - , 4V + et +v (12)
Pode-se, novamente, observar que o numero de nucleons e o total de
cargas para ambos os lados da equagado de reagao se conservam, porém esta
equagao nao retrata todo fenbmeno da reagédo. Nas equagbes Eq.11 e Eq. 12

aparecem como terceira particula, resultante da reagao nuclear: os neutrinos (v) e
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antineutrinos (v), particulas que justificam os principios de conservacao de
energia e do momento. Os neutrinos tém como propriedade auséncia de carga
elétrica, massa de repouso muito inferior a do elétron (inferior a 2,8 eV/c?), spin ¥
satisfaz a lei de conservagao do momento angular aplicada ao decaimento beta,
fraca interagdo com a matéria sendo muito dificil de ser detectado [29].

Pode ser observado na Eq. 13, a origem de particulas beta- B~ (elétron) e
beta+ p* (positron) na reagédo:

He > UN+ e elIN - 2C+ et (13)

Da equacéo pode ser observado que a particula beta tem sua origem no
decaimento do néutron para um préton, na primeira etapa da reagao e de préton
para néutron, na segunda etapa da reagdo. Embora representado numa unica
equagao, estas reagdes nao estardo acontecendo como uma sucessao em dado
intervalo de tempo [29]. A primeira etapa apresentada & conhecida como
decaimento do carbono-14 que ocorre com 5.730 anos e € tipicamente conhecida
por ser usada na datacdo de fésseis usando o calculo de meia-vida (T43). O
potencial de penetracao na matéria de particulas beta é de pequena probabilidade

devido a facil interagao entre as cargas na espessura inicial do material [28,30].

3.2.6 Decaimento gama

A radioatividade nuclear é resultante do decaimento nuclear, isto €, quando
um nucleo radioativo, no estado de excitagao, decai e nao libera particulas e sim
energia na forma eletromagnética (féton). Este processo pode ser sucedido por
sequéncias de outros processos de decaimento. O nucleo pode chegar ao estado
de estabilidade, por emissao de um foton de alta energia como na Eq. 14.

X+ > 42X+ y (14)

onde X x indica um nucleo no estado excitado.

A meia-vida (T42) de um nucleo excitado é de 10" s. Os fotons emitidos
pelo processo de desexcitacdo nuclear sdo denominados raios gama [36,37].
Alguns destes fétons tém muita energia que pode estar entre 1,0 MeV e 1,0 GeV.
A energia de um féton emitido, (ou absorvido), por um atomo é igual a diferenga
de energia nos dois estados eletrbnicos envolvidos no processo. De modo
analogo, um féton de energia (hv) € igual a diferenga de energia (AE) entre os

dois estados de energia nuclear. Quando um nucleo decai em energia por
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emissao de féton gama pode ser observado que o nucleo ndo muda seu numero
atbmico (Z) ou sua massa atdmica (A). O nucleo pode alcangar um estado
excitado em razdo de um violento choque com outra particula, isto também pode
ocorrer com nucleos que sofreram decaimentos por emissao de particulas alfa e
particulas beta.

O decaimento gama (y) € uma emissao de radiagao eletromagnética com
frequéncia muito elevada, na porgao do espectro eletromagnético correspondente
aos raios vy, causada por um rearranjo dos prétons em um nucleo. Pode
acontecer, por exemplo, quando um nucleo sofre decaimento (a) ou (B), deixando
um nucleo-filho em estado excitado. Este, entdo, ao passar para o estado
fundamental, emite radiagdo gama.

De modo geral, o nucleo-filho permanece no estado excitado, antes de
emitir o féton, por cerca de 1072 segundos. Um féton gama (y) tem massa (de
repouso) nula e carga também nula, de modo que a emissao de um féton gama
(y) por um nucleo nao tem efeito sobre o seu numero atémico nem sobre o seu
nimero de massa. Os fotons gama (y) emitidos tém energias entre 10° eV a 1
MeV e podem ser bloqueados por uma lamina de chumbo com varios centimetros

de espessura [26-29].

3.3 Interacao da radiacao com a matéria

Um material pode ser meio de transporte para a radiagdo corpuscular
(particulas), ou eletromagnética (fétons), podendo sofrer diversos processos de
interacdo em seu trajeto. A fissdo nuclear que ocorre nos reatores sé é possivel
de ser realisada porque sado produzidas artificialmente interagcdes de néutrons,
com o nucleo dos atomos de uranio que formam o meio material do combustivel
nuclear [31, 32].

3.3.1 Interacao de néutrons

Os néutrons ndo possuem carga coulombiana, sendo assim nao sofrem
acao de forcas coulombianas, quando estdo atravessando um meio material e
interagem muito fracamente com os elétrons, neste caso s6 restam as interagdes
por processos de choque elastico e inelastico. Em geral os processos de

interacdo que produzem indugao das reagdes nucleares, por se¢cao de choque
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dos neutrébns aumentam quando a energia dos néutrons diminui tornando-os mais
lentos. Os néutrons livres sofrem decaimento beta com meia vida (T4-) de 10
minutos [33-35]. Outro processo que pode ocorrer € a absor¢cao do néutron por
um nucleo antes do seu decaimento. Quando um néutron rapido (energia maior
que 1,0 MeV) se move através de um meio material, ele ira sofrer eventos de
espalhamento decorrentes das interagcdes com os nucleos e em cada evento o
nucleo ira transferir parte de sua energia cinética para os nucleos que interagiu. O
mesmo continuara a perder energia até que a quantidade de energia restante seja
igual a energia térmica, ou K,T, onde K, é a constante de Bolizmann e T € a
temperatura absoluta. Um néutron com essa energia € denominado néutron
térmico e com essa energia, a captura do néutron, por um nucleo tem sua
probabilidade sensivelmente aumentada [36-40]

A secdo de choque associada a captura de néutron depende da natureza
do elemento quimico do nucleo alvo e da energia do neutrén incidente. Para
alguns materiais de nucleos maiores a se¢ao de choque sera pequena, e havera
probabilidade de predomindncia de choques elasticos. Materiais com estas
caracteristicas sdo chamados de moderadores porque eles atuam efetivamente

como redutores da energia do néutron incidente [41-45].

3.3.2 Efeito fotoelétrico

No processo de absorgéo por efeito fotoelétrico (FE), um féton de raios X
produzidos artificialmente ou raios gama originados por decaimento de nucleos
atbmicos sao totalmente absorvidos por um atomo. No seu lugar, um elétron do
atomo é ejetado com grande velocidade, denominado fotoelétron. O efeito FE
ocorre com o atomo como um todo, s6 nao ocorre com elétrons livres em funcgao
da conservagao de momento. Quando a interagcdo de féton da radiagdo ocorre
com um elétron da camada mais interna do atomo resultando na absor¢ao da
radiagdo e na ejegéo do elétron do atomo ocorre a ionizagdo do atomo. Uma vez
ionizado, o atomo deve retornar ao estado neutro de cargas com a emissédo de
raios X caracteristico do elemento no material [40]. Esta emissdo subsequente de
fotons é geralmente denominada de feixe secundario ou de baixa energia
podendo, posteriormente, ser totalmente absorvida. A absorcéo fotoelétrica é o
processo dominante na absorgdo de raios X ou raios gama de energias entre 10°

keV e 10° keV. A absorgao pelo fendmeno fotoelétrico também é dominante para
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os atomos de maior densidade atdbmica ou de numeros atdmicos mais altos
[41,47]. A energia do fotoelétron (E¢) € dada pela Eq. 15.
E, =hv —E, (15)

Onde E,, é a energia de ligagao do elétron e hv é a energia do féton. Para
raios gama com energia acima de algumas dezenas de keV, o fotoelétron absorve
e transporta a maioria da energia do féton. Este efeito da origem a um atomo
ionizado no material absorvedor com uma vacéncia em uma das suas camadas
da eletrosfera. Essa vacancia sera rapidamente preenchida por um elétron livre
do meio e por reordenagdo ira neutralizar a carga do atomo resultando na
emissdo de um ou mais fétos de raios X. Estes raios X serdo, também,

absorvidos pelo meio [41,46].

3.3.3 Efeito Compton

O efeito Compton ou espalhamento Compton é o fenbmeno que ocorre
quando um féton de raios X, ou raio gama de um feixe incidente é desviado de
sua dire¢ao original por uma interagdo com um elétron do material absorvedor. O
espalhamento Compton é o efeito predominante na absor¢cdo de energias entre
10° keV e 10° keV. No espalhamento Compton, o elétron, supostamente, em
repouso do alvo absorve parcialmente a energia do féton. O féton é espalhado a
um angulo 6 em relagédo a sua diregéo original de incidéncia no atomo. Em razéo
de que todas as diregbes de espalhamento sdo possiveis, a energia transferida
pelo féton ao elétron pode variar, podendo chegar a ser uma grande fragdo da
energia inicial do foéton incidente. A Eq. 16 expressa a relagdo de energia e
momento entre a energia transferida e o angulo de espalhamento.

Po = pcosO + pcosp (16)

O foéton de raios X, ou raios gama que perde parcialmente sua energia
devido a interagdao, continua percorrendo o material ao longo de um novo
caminho, alterado em func¢ao do choque. Uma vez que o féton de raios X ou raios
gama é desviado, eles acabam por ter menos energia, portanto um comprimento
de onda (A) maior do que o féton incidente. O efeito também é conhecido como
espalhamento incoerente porque a mudanga de energia do féton resultante de
uma interagdo nem sempre é ordenada e consistente. A mudancga de energia é,
entdo dependente do angulo de espalhamento e ndo da natureza do meio da
interacao [28, 31,48].
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3.3.4 Efeito producao de pares

A producédo de pares ocorre como resultado da interacdo radiagao-matéria,
onde sao criadas duas particulas de igual massa, um elétron (carga negativa) e
um positron (carga positiva), resultando na aniquilagdo do féton. A produgéo de
pares tem possibilidade de ocorrer quando a energia do féton for maior do que
1,02 MeV. Porém o efeito passa a ter maior probabilidade de ocorréncia para as
energias acima de 10,0 MeV [28-31,49]. Os positrons sao de vida curta e
desaparecem pelo efeito da aniquilagdo de pédsitron com a formacado de dois
novos fétons de energia de 0,511 MeV. A produgdo de pares é de particular
importancia quando os fétons de alta energia passam por materiais de alto

numero atdmico [31,46].

3.3.5 Espalhamento Thomson

O espalhamento Thomson, também conhecido como dispersao de
Rayleigh, € denominado coerente ou classico quando existe a ocorréncia da
interacdo do féton de raios X, ou de raios gama com o atomo como um todo
(unidade). O nucleo e a eletrosfera atuam como uma unidade, de modo que o
féton é espalhado sem que ocorra mudancga no estado de energia interna para o
atomo atingido. No espalhamento Thomson dispersédo ocorre praticamente sem a
perda de energia radiante e ocorre principalmente de maneira retilinea. A
disperséo por espalhamento Thomson é o fendmeno de menor contribuicdo para

o coeficiente de absorgéo [29-31].

3.3.6 Absorcao eletrénica

Outro fendbmeno da radiagcdo conhecido como absorcdo atébmica é o
processo pelo qual um féton de raios X ou raios gama é capturado pelo nucleo de
um atomo com a ocorréncia da ejegdo de uma particula nuclear quando toda a
energia dos raios X, ou raio gama € absorvido pelo nucleo [41]. Em certos casos
os elétrons das camadas mais internas dos atomos podem se aproximar bastante
do nucleo. Em particular, aqueles da camada K, que é a mais interna. Um préton
do nucleo pode capturar um desses elétrons e o0 processo se chama captura
eletrbnica. Se o elétron capturado estava na camada K, o processo € chamado

captura K. O resultado é a substituicdo de um préton do nucleo por um néutron
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como expressa pela Eq. 17:

X+ e - ;49X + vD (17)
podendo ser também representado pela Eq. 18:

p+e —->n+v (18)

A captura eletrénica € seguida pela emissao de radiagdo eletromagnética
(raios X) pelo nucleo filho, resultante da passagem de um dos elétrons das
camadas mais externas a lacuna da camada interior deixada pelo elétron
capturado. O efeito da captura eletrbnica € a mudanca de um préton em um
néutron e, nesse sentido, o seu efeito sobre o nucleo é idéntico ao efeito

produzido pela emisséo [29-31].

3.4 Secao de choque

No estudo da atenuagdo da energia da radiagdo o principal fator a ser
considerado é a secdo de choque. Seu calculo determina a absorcdo e
espalhamento de fétons em um feixe paralelo, atravessando um filme superficial
do meio material [38-40]. O estudo da probabilidade para a ocorréncia destes
processos € de consideravel importancia para o projeto de materiais de
blindagens e para atenuacgédo da radiagdo em equipamentos que utilizam fontes
radioativas [38,46].

O conceito de secdo de choque esta associado a descricido matematica
dos parametros do processo de transporte e dos varios tipos e probabilidades de
interacdo do meio material, como também da lei de espalhamento que faz
previsdo da mudanga de energia e angulo da particula, ou féton resultante do
espalhamento [46-48]. A primeira descricdo do conceito de seg¢do de choque de
um determinado material € a area efetiva do alvo (o) para a interagdo de uma
particula, ou féton do feixe incidente. A secdo de choque usa por unidade cm?
nucleo atébmico, no caso das particulas incidentes serem néutrons e cm? elétron
como no caso da interacdo ocorrer com fétons. A letra grega sigma (o) é a
referéncia para a seccdo de choque microscopica de um determinado elemento
atbmico (material) e é geralmente obtido através de ensaio experimental. Em
teoria da radiacédo quando aplicada ao transporte de néutrons, a unidade para
secao de choque microscopica € o barns, onde a unidade do barns equivale a 10
2 cm? [41].

A secdo de choque pelo efeito fotoelétrico, tem o valor dependente da
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energia do féton e do alvo do meio material, atomo do elemento que faz o efetivo
da absorgdo. Um conceito geométrico para seg¢do de choque € um circulo
centrado em cada atomo. Cada area (oFE) de superficie laminar unitaria se
sobrepde umas as outras e em paralelo ao plano desta area laminar unitaria.
Cada area laminar tem a propriedade de que todo o féton que passe pela area
destes planos paralelos possa ser absorvido pelo atomo por efeito fotoelétrico.
Para a secao de choque de outros fenbmenos, as definicdes sao
semelhantes [46]. Os calculos necessarios sao extraidos desta interpretacao
geométrica como modelagem do fendmeno. A figura 3.3 apresenta o grafico da
secao de choque para processo de espalhamento (oE), fotoelétrica (oFE),
produgéo de pares (0PR) e total (o) para um atomo de chumbo em fungéo da

atenuacao versus energia do féton ho [49,50].

Figura 3.3 Grafico dualog apresentando atenuagdo versus energia e probabilidades dos
fendmenos envolvidos na segéo de choque [49].
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Fonte: Materiais e design
3.5 Atenuacao da radiacao

Quando a radiagao interage com um meio material sua energia sera
dissipada ou absorvida mais rapidamente do que em seu trajeto livre. A interacao
das particulas alfa, beta e fétons podem ocorrer em razado de colisbes com o0s
atomos da matéria em sua trajetoria. Na interagdo da radiagdo com a matéria
pode ocorrer tipos diferentes de fendmenos. A absorgéo ou dispersdo da energia

de uma dada particula, ou féton que podera ser total, ou parcial € denominada de
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atenuacao da radiagcdo. As outras particulas ou fétons do feixe, porém, podem
transitar através do material, livremente sem interagir com nenhum &tomo. O
numero de fétons que pode ser transmitido através de um material depende da
espessura, densidade, numero atdbmico do elemento presente no material e da
energia de cada um dos fotons no feixe. Mesmo quando todos os fétons do feixe
tém a mesma energia, e a probabilidade de fazer diferentes caminhos, diferentes
distancias, através do material.

A probabilidade de ocorrer choque com um atomo aumenta em fungéo da
distancia percorrida. Esta funcao define que em um ponto especifico da matéria, o
numero de foétons diminui exponencialmente com a distancia percorrida dentro do
material. Para calculo da espessura de blindagem um parametro importante de
projeto é o valor maximo de energia do féton da radiagao [39,41,50].

Uma vez que as caracteristicas de atenuagdo dos materiais sao
importantes no desenvolvimento dos elementos de blindagem contra a radiagao, a
compreensao da relacdo entre a espessura do material, as propriedades de
absorgao e a energia do féton é fundamental para a produgédo de uma blindagem
eficiente, segura e de qualidade. A maior densidade atbmica de um material
proporcionara maior probabilidade de atenuacido ou absor¢do que de uma dada
energia radiante [31,32].

Uma maior intensidade do feixe de raios X, ou raios gama indica um maior
numero de fétons no feixe, contudo ndo muda a energia (hv) dos fétons feixe. Um
féton de raios X, ou raios gama pode perder toda ou quase toda a sua energia em
uma unica interagao e a distancia que ele percorre antes dele interagir nao pode
ser prevista, porém a distancia na qual ele tem 50% de chance de interagir pode
ser estimada [37].

O valor da camada semi redutora (half value layer - HVL) é bastante
utilizado como referéncia na area de radioprotecédo. A distancia percorrida pelo
feixe de fotons em qualquer espessura de material na qual ele perde 50% da
intensidade inicial, chama-se camada semiredutora. Um valor de espessura de
um dado material equivale a uma camada semiredutora se este valor de
espessura reduz pela metade (lo/2) a intensidade da radiagao eletromagnética
inicial que atravessa esse material. De outro modo é equivalente dizer que a
intensidade da radiacdo diminui para a metade do valor inicialmente medido a

cada vez que atravessa uma unidade de espessura correspondente a de uma
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camada semi redutora no meio material especifico [15, 26,47].

O modo como ocorre este processo de interacdo da radiacdo com a
matéria e a sua atenuagcdo é sempre igual e segue um comportamento que é
também descrito sobre a forma de uma equacgao que recebe o nome lei de Beer-
Lambert [26,28] apresentada na Eq. 17:

dly = —lg)-n.o.dx (17)
onde;
dI = A intensidade atenuada
Iy = A intensidade inicial
n = A quantidade de 4tomos.cm™3
o = A constante da sec¢do de choque
dx = A espessura incremental de camada do material absorvedor

Deste modo, quando a Eq. 17, é integrada ela passa a ser escrita na forma
da Eq. 18:

Iy = Iye™™* (18)

ApoOs considerar que o fator (n) volume de atomos no material,
(dtomos.cm™) e a constante de proporcionalidade (¢), da Eq. 18 podem ser
multiplicados resultando no coeficiente de atenuagdo do material (1), usualmente
a equacgao passa a ser escrita na forma da Eq. 19:

Iy =Ige™ (19)
onde;
I = A intensidade transmitida
Iy = A intensidade inicial dos fétons
u = 0 coeficiente linear de atenuacao do material
x = A espessura do material absorvedor

O coeficiente linear de atenuacéo (u) do material expressa, em termos de
espessura de material, a fracdo do feixe de radiagdo gama ou raios X que foi
desviada com perda parcial de energia, ou absorvida pelo meio material
atenuador [38]. Assim sendo o coeficiente linear de atenuagao é basicamente a
probabilidade que os elétrons, ou nucleo destes atomos em um dado volume de
material possam interagir com o foéton do feixe provocando sua atenuagéo total,
ou parcial, ou choque com respectivo desvio de dire¢ao, com consequente perda

de energia radiante em fungao de um determinado volume de material absorvedor
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[44].

Diversos materiais ja possuem seus coeficientes de atenuacdo linear
determinados, tabelas e graficos dos coeficientes para todos os elementos Z =1 a
92 vém sendo disponibilizados por diversos laboratorios, incluindo a propria base
de dados do Instituto Nacional de Padrées e Tecnologia - NIST [33]. Entretanto,
para compostos e misturas de interesse muitas vezes é mais facil localizar dados
de atenuacado em termos do coeficiente de atenuagao massivo. As tabelas no site
do NIST cobrem as energias dos fétons de raios X, raios gama e efeito freamento
(bremsstrahlung) de 1,0 keV para 20,0 MeV. A conversado de coeficiente de
atenuacao de massa pode ser calculada como coeficiente de atenuacgao linear
considerando que o coeficiente de atenuacdo linear depende da densidade do

material absorvedor [30,31].

3.6 Medicina nuclear

A medicina usa da tecnologia nuclear aplicada a geragdo de imagens e
procedimentos terapéuticos especializados. No diagnéstico por imagens,
materiais de natureza radioativa, em pequenas quantidades ou doses, sao
utilizados para determinar a severidade de diversas doengcas bem como o
eventual tratamento delas incluindo varios de tipos de cancer, doengas do
coragao, neurologicas, gastrointestinais entre outras. O uso de procedimentos em
medicina nuclear possibilita identificar atividade a nivel molecular, nos tecidos e
orgaos do corpo humano sendo potencial auxilio para identificar doengas em seus
estagios iniciais e também permitir intervengdes terapéuticas com resposta
imediata do paciente [51-53, 57].

Por emiss&o radioativa os radio-tragadores irdo imprimir um sinal numa
camera especial, excitar detectores cintilograficos ou outro dispositivo de imagem
que ira reconstruir a informagéo como imagem molecular do tecido [51,52].

No tratamento residual de doencas ou pequenas metastases sao usados
diversos radionuclideos, como o lutécio-177 que emitem radiagdo beta de baixa
energia ou particulas alfa (T4, = 6,73 dias, Egmax = 497 keV, 6,4% - Ey = 113 keV,
11% - Ey = 208 keV). O uso de outros radiofarmacos para o tratamento de
doencas renais quando ndo é possivel a utilizacdo do lutécio-177, inclui a
aplicacéo e o uso de moléculas de afinidade cromatografica que operam como

agentes direcionadores, permitindo erradicar pequenas metastases ou células
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tumorais uUnicas com a retencdo dos radiomarcadores, como bismuto-212,
bismuto-213 ou tério 227 [50, 52].

Em fisica médica o termo radionuclideo refere-se somente aos atomos
radioativos. Quando um radionuclideo é combinado com uma molécula quimica
que ira ter como fungdo conferir localizagdes desejadas, essa combinagéo €&
denominada radioquimico. Ja o termo radiofarmaco é reservado para materiais
radioativos que cumprem determinadas exigéncias legais para serem

administrados aos pacientes, ou empregados em objetos especificos [54,55,58].

3.6.1 Molibdénio-99

O molibdénio (*Mo) possui 35 nuclideos conhecidos e dentre eles ha a
ocorréncia natural de somente sete com as seguintes massas atdémicas: 92, 94,
95, 96, 97, 98 e 100. Deste, o Unico que apresenta forma instavel é o Mo, que
possui tempo de meia-vida (Tq2) de 8,0 x 10" anos. O Mo tem 9,6% de
ocorréncia na natureza e seu decaimento do '®’Mo para o '®Ru ocorre com a
emissdo de duas particulas B~. O nuclideo natural de maior abundancia é o ®Mo
com abundancia de 24,1% [50].

O principio basico na obtencdo dos produtos radioativos é a fissdo do
nucleo de atomos pesados. A principal via de obtencao do Mo-99 é por fisséo
nuclear do uranio (**°U) em reatores nucleares. Inicialmente sdo produzidos os
alvos de uranio de baixo enriquecimento (LEU). Uma parte deste subproduto de
fissdo dos alvos de uranio irradiados € o molibdénio-99 e seus isétopos. Apds a
extragdo o Mo-99 precisa ser transportado por equipamentos especiais que
devem oferecer seguranca, eficiéncia e rapidez de entrega na unidade onde
exista uma célula quente. A rapida disponibilidade ao centro de fracionamento e
distribuicdo aos centros de consumo do Mo-99m esta relacionada a funcéo da
meia vida dos isétopos pai e filho (Mo = *™Tc). O nuclideo *Mo é obtido
artificialmente através da irradiacdo de alvos contendo ®*Mo ou Mo e também
por meio da fissdo nuclear do 2*°*U em reatores nucleares [52)].

Atualmente todos os radionuclideos de uso clinico sdo produzidos em
reatores nucleares, ou aceleradores ciclotrons. Os radionuclideos de ocorréncia
natural tem meiavida longa, sao caracterizados como de radiagdo pesada com
alta toxidade; nestes incluem-se o uranio, tério, radio, radénio e actinio. Eles ndo

tém aplicacgao clinica na medicina nuclear como agente de diagndéstico [50, 56].
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3.6.2 Tecnécio-99

O radiofarmaco tecnécio-99 metaestavel (Tc-99m) ¢é resultado do
decaimento do molibdénio-99 com meia-vida de 6,6 horas. Em fungdo do alto
valor agregado diz-se que ele perde 50% do seu potencial terapéutico neste
intervalo de tempo, consequéntemente, transporte tem alto custo. A atividade
especifica do tecnécio-99m € suficientemente alta, porém associada ao seu
tempo de meiavida razoavelmente baixo faz deste radiofarmaco o elemento mais
apropriado para diagnésticos em razao do custo-beneficio clinico. O tecnécio-99 é
0 mais popular radiomarcador (radiolabel) porque agrega todas as propriedades
determinadas que um radiofarmaco deve ter. O potencial terapéutico do Tc-99m
esta na energia liberada pelo decaimento gama do seu estado metaestavel para o
Tc-99 mais estavel [50-52]. Nesta transicido cada atomo emite, com maior ou
menor probabilidade de ocorréncia, particulas B~ e fétons gama (y), em diversas
energias, sendo o féton de 140 keV, com ocorréncia de 89% e o féton de 740

MeV, com ocorréncia de 0,04%, o mais energético [50,57].

3.7 Metalurgia do p6

A técnica de metalurgia do p6 (powder metallurgy - PM) remonta de 3.000
AC e foi usada em diversas partes do mundo na produgédo de joias e outros
utensilios. Os egipcios e incas usavam po6 de ouro para a fabricagao de joias.
Mais recentemente, durante os anos do século XVIIl, o uso de técnicas da
metalurgia do pé comegou a experimentar significativos avangos decorrente do
desenvolvimento da quimica. Motivado pela necessidade de trabalhar com a
platina para uso em aparelhos de seus laboratério, ambos os paises, Russia e
Inglaterra, por via quimica, obtiveram pds precipitados. Utilizando processos de
sinterizacao evitaram a necessidade de fundigdo em altas temperaturas [59,61].

A aplicagdo de novos método trouxe grande desenvolvimento para a
técnica de metalurgia do po. A necessidade de um material substituto para o
carbono e o tantalo na fabricacdo de filamentos de lampadas, levou Coolidge a
desenvolver um método de fabricagdo usando o pd de tungsténio que garantiu
sua primeira patente, em 1909 [65].

Nas mais recentes aplicagées da tecnologia de metalurgia do p6 estéo os

compositos de carbono com matrizes metalicas (metal matrix composites - MMCs)
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em que geralmente o metal matriz € mais ductil. A partir da década de 1940, a
tecnologia de metalurgia do p6 permitiu o desenvolvimento de novos materiais por
uso dos metais refratarios (Nb, W, Mo, Ti, Zr e Re) e suas ligas. Metais dificeis de
serem conformados por outros processos como fundigdo, forjamento ou que
necessitem de usinagem, caso dos metais refratarios, podem ser trabalhados por
metalurgia do pé e oferecer econémica por ser um processo quase acabado near
net shape [62,63].

Adicionalmente, os metais estruturais alcangaram grande desenvolvimento
neste mesmo periodo. Em sua grande maioria metais estruturais usam p6 de ferro
na produgcado de componentes. O processamento de novos materiais compadsitos
na tecnologia MP passaram a ser utilizado nas aplicagbes da industria nuclear,
aeroespacial, eletro-eletrénica e magnética [60].

O método de produgédo, por metalurgia do po, usualmente escolhido
representa um compromisso entre consideragdes técnicas e econbmicas. Para a
correta selecdo, do método de produgdo, por metalurgia do p6é € necessario
manter como objetivo as consideragdes sobre as caracteristicas do pé-metalico e
propriedades finais desejadas para a pega sinterizada [64,66].

A caracterizagdo do po-metalico, entretanto, € provavelmente a etapa mais
significativa. O tamanho da particula, sua forma e possiveis alteragdes na pureza
da matéria prima tem importante impacto no produto final. O tamanho e a forma
das particulas de um pdé podem elevar a dificuldade em alcangar boa
densificagdo, em fungado das forgas de fricgdo interparticulas que podem variar,
crescendo muito, devido a irregularidade da forma. A maior superficie, sua
rugosidade, e a forma causam menor densidade de empacotamento, alto angulo
de repouso e baixa taxa de escoamento do pé6 [67,68].

Uma particula é entendida como a menor unidade de um pé e assim sendo
nao pode ser dividida. Geralmente, a metalurgia do p6é opera com particulas que
sdo maiores do que particulas de fumaga (0,01 ym a 1 ym), porém menores do
que particulas de areia (0,1 ym a 3 mm) [69,71]. O resultado final da produgao no
processo de metalurgia do p6 esta intrinsecamente condicionado as boas
caracteristicas dos pds usados na composicao [70].

Muitos particulados de metal sdo similares aa medida do didmetro de um
cabelo humano (25 um a 200 um). Dentre as ferramentas e métodos disponiveis

para caracterizar as particulas de um pd metalico, as micrografias obtidas com o
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uso do microscoépio eletronico de varredura - MEV sdo as que trazem maiores
informagdes. As micrografias auxiliam identificar qualitativamente uma de
caracteristicas da particula, tais como: de esfericidade regular até irregular, modo
de achatamento para particulas de tamanho submicrom até 1 mm, dentre outras
séries de caracteristicas [72-74].

Na maioria dos casos um fator desejado na técnica da metalurgia do pé é
alcancgar a maior densidade do produto acabado. Eventualmente é desejada a
possibilidade de controlar a porosidade do material, de modo a produzir poros no
sinterizado para elementos lubrificantes. Uma melhor densificacdo pode ser
alcancada, por meio da caracterizagdo e sele¢cao do p6 adequado (tamanho e
forma das particulas); emprego de técnicas de prensagem no arranjo das formas
do componente desejado (compactagao); adequagdo do método de compactagao
[68,73,75].

3.7.1 Obtencao de p6s-metalicos

As propriedades fisico-quimica dos particulados metdlicos estao
intrinsecamente ligadas ao processo de obtengdo dos pods. Os pos-metalicos
podem ser obtidos por diversas vias de produgdo. Os poés-metalicos sao
tipicamente obtidos através de atomizagdo a agua ou gas, centrifugacéo, por
processo de eletrodo giratério com plasma (plasma rotate electrode process -
PREP) e processos de redugédo quimica, dentre outros. Os pds atomizados a gas
sdo vistos como as matérias-primas mais utilizadas para a fabricagédo de pecas
metdlicas, em razdo da facilidade de producédo e qualidade final [65.72]. Em
PREP, uma barra rotativa de matéria-prima € aquecida a alta temperatura,
produzida por plasma de gas e o metal fundido é atomizado por centrifugacao a
medida que é jogado fora da barra. As goticulas de metal fundido vao sendo
esfriadas em particulas de p6 esféricas [73,76]. No processo de obtengao por via
quimica, os pos sao obtidos por reacdo de decomposi¢cdo de um metal, no estado
sélido por um meio gasoso. A redugdo de oxidos (decomposi¢cao de solido por
gas) por atmosfera redutora € o método mais comum de obtencéao de pés [71, 72].

Outro processo para a produgao de poés € o eletrolitico. O processo pode
ser basicamente descrito por ser produzido por precipitagdo, dentro de uma célula
eletrolitica. Cobre, titanio, berilio, ferro, paladio sdo alguns dos metais que podem

ter pds produzidos por esse processo. O pd formado pelo processo eletrolitico é
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normalmente dendritico para obtengao de pds. Essa via s6 permite a obtengao de

pos elementares e a contaminagéo sao fatores adversos do processo [75].

3.7.2 Propriedades dos pés-metalicos

Determinar as propriedades de poés utilizados para a obtencdo de
componentes e partes a base de metal, bem como as propriedades resultante do
material metalico a granel, € condicdo necessaria para que a industria possa
selecionar um pé com confianga e produzir pegas e componentes consistentes
com propriedades conhecidas e previsiveis Os padrdes American Society for
Testing and Materials (ASTM) estao baseados em pesquisas sobre de técnicas de
caracterizagdo. Os relatorios de procedimentos estdo organizados nas
propriedades mais importantes dos pds-metalicos, que sao tamanho, morfologia,
composicao quimica, escoabilidade, propriedades térmicas e densidade [77, 78].
Os métodos de teste para estas propriedades sao descritas em varias
publicagdes especializadas dos padrdes ASTM e estdo resumidos em outras
bibliotecas [78,79]. Métodos de amostragem, que sao importantes para garantir
que as medidas de pequenas amostras de pd sejam representativas do lote

inteiro, também estao cobertas [80,81].

3.7.3 Escoabilidade e empacotamento

Schwarzkopf [72] descreve sobre o fator de fluxo definindo que ele é o o
tempo necessario para que um certo volume de pé possa fluir, atravessando o
orificio de um compartimento de armazenamento do tipo funil e que ambos,
compartimento e orificio devem comecar e finalizar com a mesma forma
geométrica e distribuicio de modo a reduzir o coeficiente de atrito e sem
componente magnética que possa afetar o fluxo. O tempo de taxa do fluxo é
medido em unidade de tempo (segundos ou minutos) com um volume requerido
de material (p6-metélico). A taxa pela qual o pé ira fluir por um orificio, de
determinado didmetro, por acédo da forca da gravidade € de grande importancia
técnica porque o rapido preenchimento da cavidade com maior massa de po ira
resultar em compactados na cor verde de maior consisténcia. O tempo que
decorre para 50 g de uma amostra do p6 atravessar o orificio de um funil (Hall) e
ser depositado em um vaso é a medida do escoamento que € expressa em

segundos ou em gramas por segundos (g.s™).
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German e Dowson [69, 71], em suas publicagdes, fazem consideragdes
sobre as propriedades de escoabilidade e empacotamento das particulas,
relacionando com o tamanho médio e suas formas ressaltando que a maior
irregularidade encontrada pode interferir na taxa de empacotamento, na
compactacdo e densidade do produto acabado. A forma mais usual para
expressar a densidade aparente € a massa de um pé em gramas por centimetros
cubicos de um volume de pé descarregado sob agdo da gravidade em um
recipiente graduado de volume especifico. Em outro ensaio, o recipiente é
instalado em um equipamento de vibracdo padrdo e seu volume é acomodado
como batido (tapped density), certamente com redugdo do volume e aumentando
a densidade em relacdo a densidade aparente. O fator de escoabilidade é
importante para a etapa da compactagao € o facil preenchimento da cavidade da
matriz pelo p6 e reducao de porosidade anterior a prensagem de fato. A relagéo
entre densidade aparente e densidade batida (acomodag&o por vibragdo) €
funcao da distribuicdo do tamanho de particula no p6 e da regularidade de forma
sendo possivel estabelecer a taxa de compressividade do po.

A escoabilidade de um p6é de metal afeta o comportamento na etapa de
compactagdo. A umidade contida, a norfologia e distribuicdo do tamanho de
particula no po, entre outros parametros, irdo influenciar no escoamento.
Qualgquer mudanga no comportamento de escoamento de um po afeta o
empacotamento na fase de compactacdo com consequéncias sobre as
propriedades mecéanicas no produto final. Se ocorrer desvios ou irregularidades
no comportamento do fluxo de um pd durante o teste de escoamento é muito

provavel que existira falhas no produto acabado [61, 63].

3.7.4 Mistura e moagem dos pos

A mistura é uma etapa pré-compactacido na qual se busca promover a
dispersao dos pos de diferentes espécies quimicas. Procura-se introduzir alguma
espécie de substancia lubrificante; formar varios tipos de ligas; adicionar um
elemento facilitador dos ligante, ou utilizar estas agées em conjunto para atingir
resultados diversos [63]

Hirschho e German [66,68] investigaram métodos para misturar pos e seus
resultados demonstraram que ao preparar uma mistura é recomendavel adicionar

lubrificantes, para reduzir a ocorréncia de fissuras e trincas e possibilitar o
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aumento da densificacdo do compactado. A etapa de mistura € necessaria para
preparar distribuicdes unicas de tamanho de particula, combinar pdés-metalicos
diversos para gerar novas ligas durante a sinterizagéo.

A pratica da técnica de mistura € uma das razdes porque promove melhor
homogeinizagdo na distribuicdo das particulas, bem como a redugdo de
aglomerados na mistura de pos em fungdo da redugcdo da segregagédo de
particulas tipicamente induzida durante o manuseio e transporte dos pos. A
segregagao é um efeito intrinseco dos pos baseado no tamanho, em que as
particulas maiores permanecem no topo do volume, e esse efeito de segregacao
influéncia nas etapas de compactagao e sinterizagdo resultando na formagao de
aglomerados e o aumento de poros [69].

Costa e Neves [62,63] investigaram, o uso de moinho de esferas e moinho
de alta energia (MAE) na redugdo do tamanho de particulas e aumento da
densificagdo nos compactados a verde em razdo da maior homogeneizagao e
reducado da relativa de tamanho de particulas na mistura resultando em uma
estrutura mais heterogénea. O uso da técnica de moagem de alta energia,
geralmente durante longos tempos de moagem, pode auxiliar no processo de
reducédo de tamanho de particulas para formar pés compdsitos mais homogéneos
[62].

Costa [62] estudou os efeitos do uso de moagem por periodos de 8 h, 16 h
e 24 h, extendendo até 118 h na formacgéo de solucdo sélida de pds do sistema
tungsténio-niquel-cobalto, para promover a formacédo de melhor distribuicdo das
particulas na mistura e como resultado obteve uma ganho na homogeinizagéo da
mistura com consequente redugdo das particulas no p6 de tungsténio. Em outro
estudo utilizando diferente composig¢ao para o sistema W-Ni-Co.

Chen e Hsun [117,118] investigaram os efeitos secundarios da moagem na
preparacdo dos poés e resultou em refino dos particulados de tungsténio,
facilitando o processo de sinterizagao com fase liquida e com a observacao, de
alargamento e reducao, na intensidade nos picos do espectro da difragdo de raios
X puderam inferir sobre o crescimento de grdos, por mudangas nos parametros

cristalinos.

3.7.5 Obtencao da liga Cu-Ni
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As ligas Cu-Ni sdo muito utilizadas e estdo presentes em diversas
aplicagdes devido suas caracteristicas especificas. As propriedades fisico-
guimicas entre o cobre e o niquel sdo muito semelhantes [92,93]. As ligas Cu-Ni
cristalizam em todo intervalo de concentracdo por uma rede cristalina cubica de
face centrada (CFC). Sobre as ligas de cobre € necessario distinguir entre ligas
forjadas, aquelas processadas para produtos semiacabados, fundidas que séo
aquelas produzidas por varios processos de fundigédo [68,91]. O diagrama de fase
do sistema Cu-Ni foi estabelecido por Gurtler e Tammann e posteriormente
melhorado por Pilling e Kihlgren. As ligas dos dois metais formam uma série
continua de solugdes sodlidas, perfazendo uma rede cristalina CFC, isto €&, o
sistema Cu-Ni mostra ter solubilidade completa nos estados liquido e sélido [93].
Os pontos de fusdo dos dois componentes se ampliam para uma faixa de fusao
nas ligas. A fase “liquidus” é demarcada pela area acima da curva superior, que
forma o limite inferior da massa fundida liquida. A fase de formacao dos cristais
“alfatliquidus” é formada pela area interna nos limites das curvas inferior e
superior. A fase de solugdo sdlida, estavel da liga, esta delimitada abaixo dos
pontos de fusao dos dois componentes e no limite da curva inferior [94].

Na figura 3.4, a linha reta pontilhada no canto inferior direito, mostra que o
comportamento é ferromagnético, acima é paramagnético. Assim, por exemplo,
todas as ligas até 80% de Ni (% em massa) sdo paramagnéticas a 150 °C,
enquanto que a 20 °C as ligas contendo mais de 68,5% de niquel exibem
comportamento ferromagnético [88, 95]. Abaixo de uma linha reta pontilhada, no
canto inferior direito, o comportamento é ferromagnético, acima € paramagnético.

Assim, por exemplo, todas as ligas até 80% de Ni sdo paramagnéticas a 150 °C.

Figura 3.4 Diagrama de fase representativo da liga metdlica do sistema Cu-Ni apresentando de
relagdo percentual em massa com as mudangas em propriedades decorrentes da temperatura
[69].
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O niquel tem efeito significante nas propriedades fisicas e mecéanicas das
ligas de Cu-Ni, aumentando a resisténcia mecanica. A resisténcia a corrosao
aumenta em razao do teor de niquel e ocorre a reducao da condutividade térmica
e elétrica. A resisténcia a tragdo e ao alongamento melhora em fungao do teor de
niquel na liga. A resisténcia a forga de tragcdo aumenta com o teor de niquel, o
alongamento permanece quase constante apés uma pequena diminuigdo, em teor
de até 5% de Ni [69, 111].

3.7.6 Compactacao
O processo de compactagao envolve o rearranjo das particulas na matriz
ocorrendo pelo escoamento, deformagao elastica e plastica do po, durante a
etapa de prensagem [69,72]. O rearranjo decorre também do estado global de
fragmentagdo normal e por cisalhamento que influenciam no resultado de uma
maior densificacdo do compactado e consequente resisténcia mecanica [70,74].
Inicialmente pode-se separar os estados de fragmentagéo relacionada com

os modos de compactacdo unidirecional, isostatico e triaxial. A resposta em



37

densidade e gradiente de densidade, quando comparada a resposta de
densidade/resisténcia para unidirecional, isostatica e método triaxial de
compactagdo em uma variedade de pds sao identificadas por rupturas na diregao
transversa a de resisténcia [75].

German [68-70] resume o processo de compactagdo em cinco estagios,
como é apresentado na figura FIG. 3.14, fazendo distingdo na deformacao

plastica em que difere o comportamento ductil e fragil.
Figura 3.5 Diagrama esquematico apresentando por German propondo os cinco estagios

possiveis de ocorrerem durante o processo de compactacao [70]
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Segundo Dowson [71] o processo de compactagdo tem por finalidade
consolidar as particulas de pds e minimizar o contingente de poros, deste modo
aumentar a densidade e a ligagao entre as particulas, aumentando a superficie de
contato entre elas. A porosidade afeta a microestrutura do sdlido sinterizado
afetando, por fim, as propriedades mecanicas do mesmo.

Dawihl e German [67,68] estudaram a influéncia da pressdao de
conformacdo na redugdo da fragdo de porosidade argumentando que os
mecanismos de densificacdo ocorrem, em sua maior parte, durante o processo de
sinterizagdo, porém durante a compactagdo a pressdo promove O rearranjo e
reorientacdo até o limite de empacotamento maximo do pd com estreita
dependéncia do tamanho e formato das particulas. Como resultante da pressao
de compactacao, as deformagdes elasticas e plasticas podem ocorrer associadas
a fragmentacéao de particulas de pos constituidos de materiais mais frageis.

Dongguo e Belk [115,116] estudaram a influéncia das particulas de alta

dureza no comportamento da escoabilidade durante a compactag¢do. Quando a
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dureza da particula de um dos componentes da mistura é elevada em relagao ao
limite de pressdao aplicado, estas particulas tendem a se rearranjar em
aglomerados nos moldes de uma rede estendida pelo compactado, prejudicando
o0 aumento da densidade a verde.

Eroglu e Bose [104,105] investigando o mecanismo de compactagao
concluiram que a presenca de particulas de maior dureza na mistura é um
mecanismo que dificulta a redu¢ao de poros durante a etapa de compactagao, em
decorréncia da dificuldade de transmissao da pressao de entre as particulas mais
ducteis da mistura. Este mecanismo dificulta o empacotamento, em razédo da rede
de aglomerados de particulas duras.

O comportamento plastico dos metais na mistura é o principal mecanismo
de aumento da densidade, ao contrario do comportamento elastico que age no
sentido de provocar micro-fraturas e aumento do volume dos poros no
compactado, apds o relaxamento da pressdo (mecanismo spring back)
[88,90,106].

O controle da recuperagédo elastica durante a etapa de extragdo do
compactado verde é importante para evitar a ocorréncia de trincas e pode ser
auxiliado por adicdo de aglomerantes e lubrificantes organicos, ou aditivos de
compactagdo. Estes lubrificantes, auxiliam também o escoamento e no
consequente empacotamento, durante o processo de prensagem, geralmente
volatilizam, deixando de fazer parte da mistura durante o processo de
sinterizagdo. Os lubrificantes e aglomerantes mais utilizados séo: o estearato de
zinco, Zn(C4sH3502)2, estearato de litio, Li(C4gH3502) e o polietileno glicol,
CH30(CH,CH,0)nCH3 [68,71,96].

3.7.7 Sinterizacao

No processo de sinterizacdo a energia térmica fornecida ira promover a
unido entre as particulas da mistura. A regido de contato entre as particulas reduz
a area superficial e o raio de curvatura inicial das particulas. O mecanismo de
movimentagéo de material, na regido de contato das particulas facilita a formagao
da regidao de pescogo, unindo as particulas e no processo de sinterizagao produz
0 aumento da resisténcia mecanica do sinterizado. O produto final tende a manter
a forma, o tamanho, a qualidade do compactado verde por aplicagdo do

adequado processo de sinterizagao [74,97,107].



39

Por definicdo no ciclo de sinterizagao a primeira consideragao feita € como
induzir o nivel desejado de ligagcéo entre os particulados, isto €, fazer com que o
compactado verde adquira a resisténcia mecanica de corpo rigido durante a
sinterizagéo [69,98,99,103].

Durante a etapa de sinterizagdo existem objetivos secundarios a serem
alcancados como a reducao dos Oxidos ou evitar oxidacdo. A relagao entre a
composi¢cao do material, tamanho das particulas, densidade a verde, temperatura
e o tempo séo importantes para a boa ligagao entre as particulas. O processo de
aquecimento, atmosfera, mecanismo de aquecimento, substrato e tipo do forno,
séo aspectos que irdo influenciar nas forgas de sinterizagéo [78,80,108].

A sinterizacao é considerada uma importante etapa no processamento de
materiais, pelo uso da técnica de metalurgia do p6. E nesta etapa que o
compactado a verde (massa conformada) da mistura obtida de particulas ganha
resisténcia mecanica e adquire suas propriedades finais. E na etapa de
sinterizagcdo que ocorre a densificagéo final do agregado de p6 em contato fisico

por eliminagéo da porosidade [73,101-103].

3.7.7.1 Sinterizacao em fase sélida

A sinterizacao em fase solida ocorre onde nenhum dos elementos atinge a
temperatura de fusdo. A forca motriz para a densificacdo na sinterizagao em fase
sélida é a mudanga na energia livre, pela diminuicdo da area superficial das
particulas, pela redugéo da energia livre da superficie e por substituicdo das
interfaces solido-vapor. Assim a forga motriz fornece novas interfaces soélido-
s6lido, mas de menor energia, resultando na diminuicdo total da energia livre
[78,109]. Essa energia age na transferéncia de material através dos meios mais
rapidos possiveis; se a transferéncia fosse realizada a partir do volume das
particulas ou do contorno de grao das particulas, entdo ocorreria a redugcédo da
dimensao das particulas e consequentemente a aniquilacdo dos poros. A
movimentagdo e mudancga de posigao de atomos dependem da energia superficial
das particulas [84,89,110].

German [76] relata que a for¢ga motriz no processo de sinterizagédo em fase
sélida é a energia superficial, decorrente de superficies livres e das tensées nas
regides de interface em fungédo da redugéo da area. Em escala microscopica, o

mecanismo de transferéncia de material é afetado pela mudancga de pressao e
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através de diferengas na energia livre da curvatura da superficie. Esse processo
de sinterizagdo € realizado por transporte de material por acédo da difusao
atbmica, transporte de vapor ou fluxo viscoso. Em escala microscopica, nos
processos de sinterizagdo em estado soélido, 0 movimento de lacunas € resultado
da mudanca de posicdo pela movimentagdo dos atomos. A mecéanica de
movimentacdo atdmica em um sentido promove aparecimento das lacunas que
caminham no sentindo contrario.

German e Dowson [70,71] apontam que o movimento dos atomos na
superficie € um efeito que pode ser entendido como movimentagdo das posi¢cdes
de vacancia e discordancias. As lacunas sao resultado da movimentacdo dos
atomos das regides de baixa concentragédo de defeitos, para as regides com alta
concentracdo de defeitos. A movimentacdo de atomos e lacunas ocorre
principalmente através da superficie, podendo ocorrer também pelo volume na
proximidade das particulas.

A figura 3.6 ilustra, como uma sequéncia de trajetorias, o que pode ocorrer
nos mecanismos de transporte dindmico de atomolacuna resultando e facilitando
o0 aumento de massa na regido de pescogo [69,70]. A figura na trajetoria (1) ilustra
a formagao do pescogo pelo processo de evaporagao-condensacido em que a
movimentacdo pode ser facilitada pela presenca de poros e decorre de
movimentacao dos atomos da superficie. A evaporagcao € um processo que tem
sua dinamica facilitada por caracteristicas de superficies planas ou convexas, ja a
condensacao é facilitada pela presenga de uma superficie céncava, de geometria
em vales, como é a regido de contato entre as particulas. Esta movimentagao
resulta no transporte de material para a regido de contato entre particulas sem,
contudo, ocorrer a aproximagao dos centros das particulas.

O escoamento viscoso (2) ganha importancia durante o aquecimento,
auxiliado pela deformacao plastica durante o processo de compactacao,
ocorrendo tipicamente em funcio das lacunas e das discordancias presentes na
rede cristalina atuando como facilitador no transporte de material. A eliminacao de
lacunas é decorrente da interagdo entre as lacunas e a movimentagcdo das
discordancias.

A difusdo de volume (3) acontece na regidao onde a forga motriz esta
presente pela diminuicdo da energia resultante de interagdes entre atomos e

imperfei¢cdes, ou lacunas existentes na superficie das particulas. A menor energia
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de ativagdo do processo de difusdo facilita a sua ocorréncia em temperaturas
inferiores a temperatura de sinterizagdo, assim a movimentacdo de material
acontece via superficie das particulas, nao alterando o volume de poros.

A difusdo de superficie (4) € favorecida pelo gradiente crescente de
temperatura, sendo o mecanismo que mais contribui com a formagao e ganho de
massa no pescogo. A difusdo que ocorre no contorno de gréao (5) é ativada pela
tensdo e potencial quimico na regido onde ha diferenga entre os raios de
curvatura o que facilita o surgimento do gradiente de concentragédo de lacunas,

resultando no fluxo de material em sentido oposto ao fluxo de lacunas.

Figura 3.6 Diagrama esquematico ilustrando os mecanismos de transporte e movimentagcédo de
atomos e lacunas na regido de contato das particulas [70].
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Fonte: Powder Metallurgy Particulate Materials Processi

Todos estes mecanismos influenciam o transporte, em volume, na regiao
do pescogo. Quando o transporte tem seu fluxo originando no interior da particula
e terminando na superficie da regido de pescog¢o, ocorre aproximagao dos centros
das particulas com consequente aumento de densidade podendo resultar em
mudancgas dimensionais por contragdo do compactado durante a sinterizagdo. No
transporte através da superficie ndo ocorre a aproximagao dos centros da
particula. A temperatura e seu controle sdo muito importante para o processo de
sinterizagdo, uma vez que a difusdo no contorno de graos e a difusdo de volume
dependem fortemente da energia térmica, do tamanho, da distribuicdo das
particulas do material, da composi¢ao dos materiais e, muitas vezes, do controle

da atmosfera de sinterizagao [75].

3.7.7.2 Sinterizacao por fase liquida
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A sinterizagdo por fase liquida € empregada quando a temperatura de
sinterizagdo nao pode ser propriamente atingida para que ocorra a difusdo
através das fronteiras das particulas resultando na adesdo, ancoragem e
agrupamento das particulas formando um componente sélido unico. O processo
de sinterizacdo com fase liquida pode ser a via para a obtencdo da conformacao
de sdlido de alguns metais cuja temperatura de fusdo é extremamente alta, tais
como o tungsténio e o molibdénio [69,80].

Para os metais refratarios, principalmente o tungsténio, nidébio, molibdénio
e o tantalo, devido suas propriedades fisico-quimicas e altos pontos de fusdo, os
processos de fundigcdo tradicionais geralmente nao sao possiveis ou
economicamente viaveis. O processo de sinterizagdo com fase liquida usando
metais de transicdo com estrutura cristalina cubica de face centrada como
elemento da fase ligante pode ser a solugéo para obtengdo de compdsitos e ligas
de diversos componentes. A combinagdo de metais refratarios (W, Mo, Nb, Ta)
sinterizados via fase liquida em outros compdsitos ou ligas viabilizam a obtengao
de materiais com alta densidade, alta resisténcia mecanica, rigidez, boa
resisténcia a corroséo e ao desgaste [91,112,113]. A sinterizagdo com fase liquida
vem sendo frequentemente aplicada na produgéo de muitas das ligas, com ampla
aplicacdo na industria automotiva, aeroespacial, nuclear e largamente utilizado na
area militar como penetradores de energia cinética, de blindagem da radiagéo,
dentre outras. Os metais como cobre, niquel, ferro e cobalto sdo usualmente
adicionados como formadores da fase liquida para melhorar a rigidez do
compasito no produto final [92,93,114].

A maioria dos metais pode ser utilizado como elementos de sinterizacdo
fase liquida. Isto se aplica especialmente aos metais puros produzidos em fornos
que operam com baixa presséo (vacuo) o que impede a contaminagao superficial.
A sinterizagdo sob pressdo atmosférica requer, em geral, o uso de um gas
protetor, geralmente gas endotérmico. Mudangas na densidade, na composigao
da liga ou nos tratamentos térmicos podem também alterar positivamente as
caracteristicas fisicas dos produtos acabados [96,119].

Os movimentos de massa que ocorrem durante a sinterizagcdo com fase
liquida consistem na reducdo da porosidade total pelo re-empacotamento,
seguido pelo transporte de material por evaporagdo e condensagao a partir da

difusdo. Nas etapas finais, os atomos metalicos se movem ao longo dos limites de



43

cristal para as paredes dos poros internos, redistribuindo a massa do volume
interno do compactado e suavizando as paredes dos poros. A sinterizagdo com
fase liquida é necessaria para fazer alguns acos ferramenta como o caso do
carboneto cementado, ou carboneto de tungsténio [96,120,121].

A porosidade em sinterizados pode ser explorada de modo vantajoso. O
bronze grafitado em particular é frequéntemente usado como material para
rolamentos, pois sua porosidade permite que os lubrificantes fluam por meio
dessa porosidade ou permanegam capturados dentro delas. O cobre sinterizado
pode ser produzido e usado como uma estrutura de rede em certos tipos de
construcao de tubos de calor, onde a porosidade permite que um agente liquido
se mova através do material poroso por acao capilar.

Para os materiais com alto ponto de fusdo, como o molibdénio, tungsténio,
rénio, tantalo, ésmio e o carbono, a sinterizacdo é um dos poucos processos de
fabricacao viaveis e possiveis para produzir pecas acabadas. Nestes casos, uma
porosidade muito baixa € desejavel. Ja o bronze e o ago inoxidavel sinterizados
sdo usados como materiais filtrantes em aplicagdes que requerem alta resisténcia
a temperatura, mantendo a capacidade de regenerar o elemento filtrante. Para os
materiais que sao dificeis de sinterizar, € comum usar o processo da sinterizacao
em fase liquida. [89,95,122,123].

German [93] propde que € possivel distinguir trés principais etapas na
sinterizacao por fase liquida:

i) reorganizagdo, que ocorre a medida que o liquido funde e por agéo
capilar, a fase liquida escoara para os poros e também fara com que os graos se
reorganizem para um arranjo de empacotamento mais favoravel,

ii) solugcdo e precipitacdo na qual certas areas do compactado onde as
pressdes capilares sédo altas, isto €, as particulas estdo mais proximas, alguns
dos atomos preferencialmente entrardo em solucdo e depois precipitardo em
areas de menor potencial quimico onde as particulas nao estao préximas ou em
contato umas com as outras;

iii) ocorréncia do efeito ripening que é obtido devido a diferenga dos
potenciais quimicos entre particulas de tamanhos diferentes e pela diferenga de
solubilidade, assim sendo, as particulas menores preferencialmente entrardo em
solucéao e precipitardo sobre particulas maiores levando a densificagao;

iv) densificagao final ou densificagdo da rede com semelhanga de estrutura
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sélido, o movimento de liquidos em poros das regides de empacotamento ocorre
mais eficientemente. Para que a sinterizagdo em fase liquida seja pratica, a fase
principal deve ser pelo menos ligeiramente soluvel na fase liquida e o elemento
aditivo deve se fundir antes de ocorrer qualquer sinterizagcao de particulas sdlidas
do componente matriz, caso contrario ndo havera rearranjo de graos.

A sinterizagcdo com fase liquida é aplicavel para ligas de Cu-Ni onde o
metal matriz ou tem alto ponto de fusdo, caso dos metais refratarios. Cobre e
niquel formam ligas nas quais, geralmente, o metal predominante € o cobre, o
niquel aparece na composicdo com menor massa acompanhado ou n&o de outros
elementos. O niquel, porém nao pode ter teor de zinco superior a 1% em massa
[118,124]. Quando outros elementos estdo presentes na liga de cobre, o niquel
deve ser o segundo elemento em conteudo individual em relagdo ao cobre e o
maior em massa em relagao ao conteudo dos outros elementos [94,96,].

Na sinterizagdo com fase liquida, o método de prensagem isostatica a frio
(cold isostatic pressing - CIP) em pressdes até 200 MPa podem ser usadas
possibilitando conseguir densidade do compactado verde até 60% a 70%, em
relacdo a densidade tedrica [92,93]. No mesmo processo de compactagao por
prensa axial, para obter um corpo verde que atinge densidades na faixa de 70% a
90% em relagéo a densidade tedrica, a prensagem deve estar na faixa entre 200
MPa e 663 MPa [92].

O niquel como metal, sem o conhecimento prévio de sua existéncia, ja era
usado na composi¢ao de ligas a cerca de dois milénios. Isso € confirmado em
moedas da época que continham 10% de niquel, além de cobre. A mais antiga
moeda de liga Cu-Ni é datada de dois séculos aC. A liga Cu-Ni vem sendo usada
desde a antiguidade, na razdo em massa de 75% Cu e 25% Ni e atualmente é
parte importante na moeda de 0,25 US$ de ddlar, por apresentar boa resisténcia
a corrosao (pocketage), o que indica a alta durabilidade desta liga [63,94,133]. Em
alguns casos onde é necessario, adicionalmente melhorar propriedades elétrica,
as ligas Cu-Ni recebem a adicdo do manganés. O sistema Cu-Ni-Mn passa a
apresentar melhor condutividade e maior resisténcia ao desgaste por formagao de
arco elétrico, indicado para a fabricacdo de contatos e terminais elétricos [93]. A
adicdo de ferro ao sistema Cu-Ni melhora significativamente a resisténcia a

eroséao e corrosdo em meios liquidos, principalmente na agua salina [93,98].
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3.7.8 Obtencao dos compdésitos de blindagem

O tungsténio é encontrado na natureza, mais comumente em minérios
wolframita na forma do éxido de tungstato (WOs3) [62,122]. O tungsténio metalico &
produzido por diversas rotas de reducdo quimica resultando em um po6-metalico
[65,125]. O tungsténio é considerado o principal elemento do grupo dos refratarios
junto com o niodbio, molibdénio e téntalo. A propriedade de densidade do
tungsténio (19,250 g.cm™) quando comparada a densidade do uranio
empobrecido (19,1 g.cm™), chumbo (11,340 g.cm™), cobre (8,89 g.cm™), niquel
(8,83 g.cm™), e do ferro (7,870 g.cm™), o torna o elemento adequado a funcgdo de
blindagem contra a radiagao [44,57].

A densidade do tungsténio € uma propriedade importante e necessaria aos
materiais que podem produzir o efeito de atenuagao da intensidade e energia da
radiagado [91,92]. As ligas e compdésitos metalicos de tungsténio ja vem ha muito
tempo sendo utilizadas na industria eletroeletrdonica para a fabricacdo de valvulas
termibnicas e tubos fonte de raios X, onde é muito empregado o compdsito do
tungsténio-niquel fabricado por metalurgia do p6. Neste caso o processo de
producdo de um compactado verde usa particulas de niquel com o tamanho
meédio de 0,3 ym e particulas de tungsténio do com o tamanho médio de 0,8 pym.

Os sinterizados de densidade superior a 80% foram obtidos no inicio da
segunda metade do século XX [92,103]. A industria de materiais elétricos tem a
necessidade de materiais que possuam propriedade de alta resisténcia a corroséo
e resisténcia de contato durante a formacdo de arcos em alta tensdo. Essa
necessidade influenciou o desenvolvimento do uso de ligas e compdésitos
metalicos obtidos por técnicas de metalurgia do po [62,106]. As ligas e superligas
metalicas do sistema W-Ni-Co com diferentes proporgdes de Ni/Co vem, ha muito,
sendo empregadas e investigadas para essa finalidade [107,108,110].

Os materiais usualmente utilizados na fungdo de atenuagéo e blindagem
contra a radiagdo sdo chumbo e em algumas aplicagdes o urénio empobrecido [3,
46]. Materiais com alta densidade eletrbnica, consequentemente alto numero
atbmico, tém boas propriedade fisico-quimica para atuar como material de
atenuacao da radiagédo eletromagnética, ja que a atenuagao da radiacédo € um
processo de redugdo da energia do féton, basicamente por interagdo de choque
entre o féton e os elétrons dos atomos do material. Além de chumbo e urénio

empobrecido, o tungsténio vem sendo produzido como liga ou compdsito com
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outros elementos e é aplicado na industria nuclear [3,40,57].

A dificuldade de se alcangar densidades mais proximas da tedrica para o
sistema W-Cu na sinterizagdo com fase liquida, decorre da nao solubilidade do
tungsténio no cobre [23,128]. A temperatura de sinterizac&o indicada para obter
melhor resultado no sinterizado deve superar os 1550 °C [110,126,127]. Para se
obter componentes W-Cu produzidos por sinterizacao fase liquida com densidade
superior a 70% deve-se alcangar a distribuicio homogénea de particulas de
tungsténio no cobre fundido e o corpo verde deve partir de particulas muito finas o
que facilita a dispersao de ambos os metais [110,112,134].

Gatti [91] conseguiu uma patente para o processo de sinterizagao com fase
liquida para o sistema W-Ni que foi proposto pela GE (Company Corporation), em
1963. A razdo em massa da composicdo proposta foi 99,5 em massa de
tungsténio e 0,5 em massa de niquel. O didmetro declarado das particulas do p6
tungsténio foi de 0,8 ym e para o pé de niquel foi de 0,3 pm. A mistura foi
inicialmente prensada com 60 ton.in? e o compactado foi levado a sinterizagdo em
atmosfera ar, entre temperaturas nao inferior 1050 °C e ndo excedeu 1500 °C. O
tempo de sinterizagao declarado foi entre 30 min e 240 min. Foi declarado que a
densidade obtida ficou em 68,5 % da densidade tedrica da mistura.

Oqail [106] investigou os parametros de processo do compdsito de
tungsténio-cobre (W-Cu) para aplicagbes gerais onde requisitos da forma de
produto quase acabada estavam em analise. As composicdes examinadas foram
20%, 25% e 30% em massa, aplicando a técnica de mistura umida dos poés
elementares. A forma, tamanho das particulas dos pés como recebidos que foram
usados para a obtencao das misturas foram examinadas por microscopia
eletrbnica de varredura e foi observado que as particulas de tungsténio estavam
com didmetro na faixa de 0,25 ym a 1 uym, enquanto as particulas de cobre
estavam com diametro na faixa de 10 ym a 60 ym. As misturas tiveram a adicéo
de parafina, como lubrificante, em sua composicdo. Esta composi¢cdes foram
misturadas € ao mesmo tempo trituradas, em moinho do tipo barras de aco
cilindricas, na razdo em volume de 3:1. A mistura e moagem foram realizadas
com rotagdes do vaso em 140 rpm por 360 min. Foi usado o processo de
compactacao a frio e foram aplicadas pressées de 300 MPa até 1200 MPa. A
técnica aplicada no processo de sinterizacao foi a de atmosfera de baixa pressao

(vacuo 10 Torr,) em patamar de temperatura de 1400 °C por 60 min e 120 min. A
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microestrutura foi posteriormente examinada por microscopia eletrénica de
varredura (MEV). A densidade relativa obtida para os sinterizados ficou entre
96,06% e 98,01%. A dureza Vickers para os sinterizados com tempo de rampa de
60 minutos foi de 170 HV em média enquanto que para os sinterizados com
tempo de rampa de 120 min constatou-se que a dureza alcangou, em média,
250HV.

Piotter e seus colaboradores [109] investigaram um novo processo
metalurgico para desenvolvimento de componentes para um reator experimental
de fusao nuclear, em particular, a produ¢cdao de um separador de sobras ou
“‘cinzas” (particulas alfa) tidos como residuos do combustivel ndo queimado. As
pecas a utilizadas no separador tinham dimensbées micrométricas (0,6 um). Em
2008 a técnica microPIM (micro powder injection molding) que estava em
desenvolvimento apresentou-se como solugéo viavel e foram experimentalmente
produzidas com pé de tungsténio no sistema W-La.

A técnica PIM ja vem sendo utilizada em muitas aplicacbes de material
metalico, ou ceramico, para viabilizar custo em larga escala de produgao de
pecas complexas com acabamento final na forma pretendida (near net shape).
Atualmente esta técnica €, geralmente, usada na producdo de termoplasticos. A
moldabilidade e o acabamento superficial desejavel é alcangado pela qualidade e
tamanho obtido nas particulas do pdé de tungsténio. As micropegas sao
produzidas pela classica técnica de metalurgia do pé (PM). Pegas anteriormente
produzidas em ago 316L ou 17-4PH alcangaram densidade acima de 97% da
densidade tedrica. As tolerancias obtidas nas dimensdes nominais (600 um) das
pecas pos sinterizadas ficaram na faixa de + 0,7% e + 0,4% podendo ter sua
precisao melhorada. No uso do pdé de tungsténio, as particulas tinham a
caracteristica de aglomerados submicrométrico em forma de esponja e com
tamanho inferior a 1 ym [129,131].

As particulas de aglomerados de tungsténio ndo puderam ser divididas
durante o processo de compactacao por PIM e foi entdo necessario fazer uso de
pré-moagem usando moinho de jatos. Para o processo de sinterizagdo foi
aplicada temperatura de 1.600 °C por 120 minutos em atmosfera seca de H, sob
pressdo de 2.500 bar. As amostras finais alcancaram valores de densidade
préximo da densidade tedrica, com tamanho de grao de aproximadamente 5 pym.

Como parametro de resultado eles obtiveram resisténcia de 150 MPa em forca de
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tracdo, abaixo do valor desejado. Sendo necessario superar este problema
viabilizando novas composigdes.

Em recente estudo Wu e German [103] investigaram a densificagéo e a
distorcdo resultante durante o processo de sinterizacdo com fase liquida do
sistema W-Ni-Cu. Utilizaram como composi¢ao em massa dos elementos: 80%W,
14%Ni e 6%Cu em massa. O pd de tungsténio como recebido foi primeiramente
desaglomerado em misturador Turbula por 20 minutos para alcangar melhor
homogeneidade da mistura. Na compactagao foi aplicada pressdo de 175 MPa.
Apods a compactagido as amostras de mistura foram secas em atmosfera redutora
com gas hidrogénio em temperatura de 550 °C. Neste ponto do processo a
densidade atingida para o compactado foi de 61+0,5% da densidade teodrica.

Neste processo de sinterizagao foi testado atmosfera de argénio e para o
ciclo temperatura de sinterizagdo aplicou-se rampa de 10 °C.min™", até atingir 900
°C mantendo-se neste patamar por 60 min. Em sequéncia aplicou-se o0 mesmo
gradiente de temperatura até atingir 1.490 °C, que foi mantida por 5 min, com
subsequente resfriamento a taxa de 10 °C.min™". O uso adicional de testes de
dilatometria mostrou que o parametro utilizado no forno resultou densificacdo do
compactado associada a uma microestrutura satisfatéria. Concluiram que na
obtengdo de ligas metdlicas pesadas de tungsténio (tungsten heavy alloys -
WHAs) o propdsito visado, alcangar uma densificagao total e rapida sem distor¢gao
foi parcialmente atingido. A janela de sinterizagdo aplicada € geralmente estreita,
especialmente quando existe excesso de metal liquido com alta solubilidade junto
do tungsténio. A densificagdo ocorre primeiro e, em seguida, uma distor¢cao
significativa ocorre quando a densidade total é desejada.

Chen [110,111] investigou as caracteristicas e comportamento do
composito do sistema W-Ni-Co como ligas metdlicas pesadas de matriz
tungsténio produzidas pelo método de moagem em que testou a composi¢cao W-
7Ni-3Co. Nos ensaios foi usado moinho de bolas de alto impacto, aplicando a
técnica de moagem secundaria da fase y(Ni-Co) em tempos de 16 h e 24 h. O
objetivo era obter a redugdo de grdos na microestrutura durante a formacgéao da
fase sélida na sinterizagdo. Como resultado foi obtido uma microestrutura refinada
e de graos uniformemente distribuidos com uma grande quantidade de estruturas
geminadas com o consequente aumento da resisténcia mecanica. Apds a

obtengdo do sinterizado foi feito o ensaio de dureza Vickers para diferentes
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composi¢coes de amostras sinterizadas. Os valores médio de dureza ficaram na
faixa de 350 HV para composigéao Ni/Co=2,3 e 568 HV para a composi¢ao Ni/Co =
9. O ganho na média de dureza foi atribuida a transicdo de fase sodlido-liquido,
com altas taxas de difusdao do niquel em estado liquido durante a sinterizagao, o
que melhora as taxas de transporte de material responsaveis pelo crescimento de

grao e de aumento na densificagéo final do sinterizado.
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A figura 4.1 apresenta o fluxograma das etapas adotadas para a obtengao

das amostras de misturas de compadsito do sistema W-Cu, W-Ni e W-Cu-Ni.

Figura 4.1 Fluxograma do processo de obtengédo do compésito dos sistemas W-Cu e W-Cu-Ni e
das etapas para a caracterizagao de propriedades das amostras de material obtido e ensaios
experimentais em atenuagéo e blindagem contra radiagéo.
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4.1 Matérias-primas

Para o preparo das amostras foram usados trés pds-metalicos
elementares; tungsténio, cobre e niquel. O p6 de tungsténio foi selecionado como
elemento matriz. Os pés de cobre e niquel foram empregados em diferentes
percentuais em peso com o objetivo de obter a sinterizagdo com fase liquida para
os sistemas W-Cu, W-Ni e W-Cu-Ni.

A tabela 4.1 apresenta as principais caracteristicas informadas pelos
fornecedores dos pés de partida dos metais tungsténio, cobre e niquel que foram

utilizados na preparacao das amostras.

Tabela 4.1 Identificagdo dos pds metalicos e caracteristicas de como recebido.

Identificacéo Fornecedor Quantidade  Pureza Tamanho médio
(matéria-prima) (Origem) recebida (g) declarada de particula
(%) declarado (um)

Tungsténio (1)  China Trade USA 1550 98,90 63,0

Tungsténio (2) Chemsavers - 850 99,95 32,0
USA

Tungsténio (3)  Marinha do Brasil 270 n/c 27,0

Tungsténio (4)  Aldrich - USA 1120 99,90 12,0

Cobre China Trade USA 350 98,50 10,0

eletrolitico

Cobre PAC Metalpo 400 98,00 10,0
Combustol - Brasil

Cobre PAM Metalp6 400 97,00 28,0
Combustol - Brasil

Niquel (1) Novamet - USA 550 99,90 37,0

Niquel (2) Cromato Produtos 450 99,90 25,0

Quimicos - Brasil

Fonte: criagdo do autor

4.2 Processamento

Os p6s como o recebido foram processados por etapas de caracterizagéao,
para determinar suas propriedades iniciais. Foram feitos testes para determinar:

1 - Escoabiliade;

2 - Distribuicdo de tamanho das particulas;

3 - Morfologia das particulas; e

4 - Composicao quimica.
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4.2.1 Escoabilidade dos po6s

A escoabilidade foi medida utilizando funil e recipiente graduado sendo
feito ensaio de determinacdo da densidade aparente (g/mL) e densidade batida
para o tungsténio conforme recebido. Aplicou-se a técnica de fluxo do funil Hall
que tem o método descrito pela Norma brasileira ABNT NBR-9935 NM52 ou a
Norma ASTM B212-09 [83].

A densidade aparente e taxa de fluxo dos pds como recebido foram
testados para escoabilidade (taxa de fluxo), seguindo a norma ASTM B 213 [84].
As condicdes ambientais durante os ensaios foi de 25 °C e umidade relativa do ar
de 81%. Foi utilizado o Funil de Hall para densidade de pés do Laboratério de
Materiais Magnéticos do CCTM/IPEN. Foi utilizado tempo de 30 segundos no
dispositivo de acomodacao de particulas por vibragao, para medida de densidade
batida [87].

4.2.2 Peneiramento

Foi utilizado um conjunto de peneiras para separagéo do volume dos pos,
precursor do tungsténio cobre e niquel. Apds processo de moagem foi novamente
aplicado o teste de peneiramento, para determinar a evolugido de propriedades
desejadas para os pos iniciais.

A norma técnica brasileira ABNT NBR-NM 248 [82] € que orienta sobre a
aplicagao do teste de peneiramento para determinar tamanho de particulados e
aglomerados de particulas de pos-metalicos e € compativel com a norma
americana ASTM B214-16. O guia ASTM E2651-13 apresenta maiores
informacdes de aplicagao da técnica de peneiramento [86-86].

4.2.3 Granulometria

O po6 de tungsténio cobre e niquel como recebido e as amostras apos agéo
do moinho de bolas foram caracterizados usando difracdo Fraunhofer feixe laser
no equipamento, marca CILAS modelo 1064 opera com laser 820 nm com
determinagao da distribuicdo granulométrica de pds, pelo método Fraunhofer e
Mie.

4.2.4 Microscopia eletrénica de varredura - MEV
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Foi utilizado aplicada a microscopia eletrénica de varredura MEV para
determinar a morfologia dos particulados dos pés de tungsténio, cobre e niquel
como recebido. Foi utilizado o equipamento de microscopia MEV - TM300 do

Laboratério de Microscopia do CCTM.

4.2.5 Composicao quimica

Depois foi realizada a caracterizagao da composi¢ao quimica dos pos de
tungsténio, cobre e niquel, como recebido. O método de andlise da concentragéo
dos elementos foi semi quantitativa utilizando a técnica de fluorescéncia por
emissdo de energia dos raios X caracteristicos ED-XRF (energy dispersive X-ray

fluorescence).

4.2.6 Moagem

O processo de moagem, por moinho de esferas € um método classico,
aplicado para a reducao de tamanho de particulas em pos de material fragil.
Inicialmente os pds precursores foram processados individualmente em moinho
convencional para reducdo de tamanho de particulas por acdo de choque
mecanico do p6 com esferas. A figura 4.2 apresenta um diagrama esquematico
do moinho de bolas convencional.

Figura 4.2 Diagrama esquematico do moinho de bolas (esferas) utilizado no processo de moagem
para obtencdo do compdsito dos sistemas W-Cu e W-Cu-Ni.

Fonte: criagao do autor
Os tempos de acao de moagem foram de 12 h, 24 h e 36 h. Foram
utilizadas um conjunto de 10 esferas de alumina com didmetro de 10 mm e 20

esferas de alumina com didmetro de 5 mm. Apds o processo de moagem foram
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retiradas amostras de pds para serem verificadas as alteragbes quanto ao

tamanho e forma das particulas dos pés.

4.2.7 Preparacao das misturas

ApOés as etapas de caracterizagao de tamanho, propriedades quimicas e as
misturas dos pés foram novamente trituradas no moinho de bolas como acao de
misturador para preparar as amostras em composi¢des distintas, como ilustra a
tabela 4.2. Na composi¢cao dos pos foram adicionados aditivos com a fungéo de
lubrificante para a fase de compactagdo, nas proporgdes em massa de 0,4%,

sendo 0,2% de estearato de zinco e 0,2% de estearato de litio.

Tabela 4.2 Composigdo nominal em massa das misturas do sistema W-Cu, W-Cu-Ni e W-Ni apos
moagem.

Mistura Nomenclatura  Composic¢do (% em massa)

01 WA1Ni 99,0% W + 1,0% Ni

02 WO,5Ni 99,5% W + 0,5% Ni

03 W5Cu 95,0% W +5,0% Cu

04 W25Cu 75,0% W + 25,0% Cu

05 W20Cu 80,0% W + 20,0% Cu

06 W15Cu 85,0% W + 15,0% Cu

07 W10Cu 90,0% W +10,0% Cu

08 W10Cu3N 87,0% W + 10,0% Cu + 3,0% Ni
09 W10Cu1,5N 88,5% W +10,0% Cu + 1,5% Ni
10 WB8Cu3Ni 89,0% W + 8,0% Cu + 3,0% Ni
11 W8Cu1,5Ni 89,0% W + 8,0% Cu + 1,5% Ni
12 WG6CUu3Ni 91,0% W + 6,0% Cu + 3,0% Ni
13 W6Cu1,5Ni 92,5% W +6,0% Cu + 1,5% Ni
14 WG6CuU1Ni 93,0% W +6,0% Cu + 1,0% Ni

Fonte: criada pelo autor

Estas composicdes foram levadas ao misturador modelo mecanico orbital
do modelo Turbula. As mistura foram mecanicamente agitadas no equipamento
em intervalos de tempo de 120 min (7200 s), para atingir homogeneidade na
mistura.

As amostras dos sistemas W-Cu, W-Ni e W-Cu-Ni foram preparadas com
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diferentes percentuais de cobre e cobre niquel para experimentalmente, definir a
menor fragdo em massa destes elementos para uso na sinterizagdo com fase
liqguida de forma que resultasse em aglomerado sélido, de dureza apropriada para

a fungao de material de blindagem da radiacéao.

4.3 Compactacao

Para a compactagédo das amostras foram usadas quatro tipos de prensas:

- prensa uniaxial até 30 T;

- prensa uniaxial até 80 T;

- prensa uniaxial dupla acéo 100 T;

- prensa isostatica.

Foram também usadas trés diferentes conjuntos de matrizes cilindricas
com didmetros de 10,0 mm, 25,5 mm e de 30,0 mm. As matrizes usadas para
compactagao foram diferenciadas em fungdo do didmetro e dos mecanismos de
ancoramento mecanico das matrizes nas prensas disponiveis.

As dimensdes e massa de todas as amostras compactadas a verde foram
medidas. Para obter as medidas das dimensbes foi usando um micrémetro digital
com precisdo de + 0,001 mm e para medir a massa foi utilizada uma balanca
digital com precisado de + 0,001 g. A densidade dos compactados a verde (dv) e a
densidade dos sinterizados (ds) foram obtidas pelo calculo classico do método

geomeétrico (massa/volume).

4.3.1 Compactacao uniaxial

A prensa uniaxial hidraulica convencional de até 30 T foi usada com a
matriz de 25,3 mm de didmetro para compactagao nas pressdes de 80 MPa, 120
MPa e 180 MPa por tempo de 270 s. Esta prensa foi disponibilizada pelo
Laboratério de Ceramica do Centro de Ciéncia e Tecnologia dos Materiais
(CCTM).

A prensa hidraulica convencional de até 80 T foi utilizada com a matriz de
25,3 mm de diametro para compactacao uniaxial nas pressdes de 450 MPa e 550
MPa por 270 s. A prensa € um equipamento Forney Corporation disponibilizada
pelo Laboratério de Engenharia Civil da Universidade Federal do Mato Grosso do
Sul, UFMS - Campo Grande.

A prensa uniaxial de dupla acao hidraulica automatizada de até 100 T foi
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utilizada com matriz de 30,0 mm de diametro nas pressées de compactagao de
450 MPa e 550 MPa por tempo de 180 s. A prensa foi utilizada no Centro de
Processamento de Pd6s (CPP) do Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares
(IPEN).

4.3.2 Compactacao isostatica

A prensa hidraulica isostatica de até 35000 psi foi utilizada com matriz de
10,0 mm de didmetro nas pressdes de 180 MPa, 210 MPa por tempo de 180
segundos. A prensa foi utilizada no Laboratério de Ceramica do Centro de Ciéncia

e Tecnologia dos Materiais (CCTM).

4.4 Sinterizacao

As amostras de misturas foram submetidas a processos de sinterizagao
utilizando-se de quatro diferentes tipos de forno:

- forno elétrico convencional;

- forno industrial de esteira;

- forno a vacuo;

- forno tubular.

No forno convencional elétrico foi usado sinterizacdo em atmosfera ao ar.
Para os outros fornos foram preparadas atmosferas com gases de hidrogénio,
nitrogénio e argdnio elementares, ou em composi¢gdes para compor a atmosfera

redutora, ou protetiva no processo de sinterizagao.

4.4.1 Forno convencional

Para sinterizar um primeiro grupo de amostras foi utilizado o forno
convencional resistivo do Laboratorio de Metalografia e Metalurgia do P6 que
pertence ao CCTM/IPEN. Os parametros de sinterizacdo aplicados foram;
temperatura inicial a 25 °C ao ar, rampa de aquecimento de 15 °C/min até 1050
°C, patamar em 1050 °C por 60 min e rampa de resfriamento de 12 °C/min, até o

retorno a temperatura ambiente.

4.4.2 Forno industrial de esteira

Um segundo grupo de amostras foram sinterizadas em forno do tipo esteira
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industrial. O forno que pertence a empresa Combustol & Metalp6 Industria e
Comércio Ltda., unidade Jd. Mutinga em S&o Paulo, capital. Foi usado
parametros de controle de temperatura programavel, com rampa de aquecimento,
com a taxa de 28,0 °C/min, patamar a 1150,0 °C por 210 min e resfriamento a
taxa de 18,5 °C/min até 40,0 °C e sendo aplicado atmosfera com fluxo de gas
70/30 industrial (70% nitrogénio e 30% hidrogénio). Na figura 4.3 é apresentada
as etapas da sinterizacdo em fornos do tipo esteira.

Figura 4.3 Diagrama esquematico do ciclo de sinterizagdo em forno industrial tipo de esteira

continua (adaptado de Neves) [63].
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Fonte: Sinterizagao de Misturas de Pos de Ligas de Ferro Para Aplicagdes Automotivas

4.4.3 Forno a vacuo

A sinterizagdo de um terceiro grupo de amostras foi realizada em forno a
vacuo com bomba mecanica que pertence ao CCTM/IPEN, no Laboratério de
Materiais Magnéticos. Para os parametros térmicos de sinterizagao foi utilizado
atmosfera redutora de H, a 1.100 mbar de pressao e a temperatura programada
no controle do forno foi: rampa de aquecimento de 7,0 °C/min entre 20 °C e 1.100
°C, patamar em 1.100 °C por 12 h e rampa de resfriamento entre 1.100 °C e 23 °C

realizado em um periodo de 12 h.

4.4.4 Forno tubular
Foi utilizado forno tubular com controle de programagéo de parametros de
aquecimento e uso de fluxo forcado em atmosfera de gas de protegado contra

oxidacdo que pertence ao Laboratério de Engenharia Civil da Universidade
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Federal do Mato Grosso do Sul (UFMS). Na sinterizagao das amostras do sistema
W-Cu-Ni foi usado fluxo continuo de 450 ml de gas argbnio, para protegéo contra
oxidagdo. Para um primeiro grupo de amostras, o ciclo térmico adotado no
processo de sinterizagao foi rampa com taxa de 50,0 °C/min, partindo de 27,0 °C
(ambiente) até 1300 °C, patamar de 1300 °C por 30 min e resfriamento na taxa de
12,0 °C/min até 30 °C. Um segundo grupo de amostras teve o ciclo térmico com
rampa de 29,0 °C (ambiente) até 1.400 °C em 35 min, taxa de 42,0 °C/min,
patamar de 1400 °C por 30 min e taxa de resfriamento de 15,5 °C/min até 45 °C.

A atmosfera teve fluxo alterado para 800 ml de gas argénio.
4.5 Microscopia

4.5.1 Otica (MO)

Foi utilizada a técnica de microscopia Optica para investigar as
caracteristicas superficiais e a distribuicdo das estruturas de cobre, cobre-niquel
nas amostras compactadas a verde e possiveis fissuras e trincas decorrentes do
efeito de relaxamento elastico, na ejegdo no processo de compactagéo. Nas
amostras sinterizadas foi investigada a porosidade e a liga sélida resultante da
formacgao das fases liquidas de cobre (Cu), de niquel (Ni) e de liga cobre-niquel
(CuNi). Como forma de inferir sobre as caracteristicas mecéanicas no sinterizado,
coube investigar o espalhamento dos particulados de tungsténio nos
aglomerados. Foi utilizado o microscépio 6ptico marca Leica, modelo LAS-EZ,
com camera e software Leica Application do Laboratério de Corroséao.

Foi empregado a técnica de microscopia eletrénica de varredura (MEV)
pelo uso do equipamento Hitachi TM3000 do Laboratério de Microscopia do
CCTM. O uso das técnicas de microscopia € complementado pela microscopia
eletrdnica. A microscopia MEV foi empregada para observar a morfologia dos pés
de partida (como recebido), permitindo avaliar de forma qualitativa as
caracteristicas de morfologia e homogeneidade das particulas. A técnica foi
também utilizada para determinar o grau de porosidade residual e a uniformidade
na distribuicdo das particulas de tungsténio (W), na fase liquida, formada entre
cobre e niquel (Cu, Cu-Ni) na composi¢gdo das fase nas amostras, apds a
sinterizagao.

4.5.2 Microscopia MEV com EDS
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A técnica de microscopia MEV associada a espectroscopia de energia
dispersiva - EDS foi utilizada para caracterizar a distribuicdo dos elementos
quimicos na superficie da amostra apds sinterizada. A analise por espectroscopia
de energia dispersiva determina de forma semiquantitativa (percentual relativo de
cada elemento) a razdo de cada elemento na composigdo. A técnica pode
também determinar a existéncia de elementos estranhos as composicoes

(impurezas na mistura) que poderiam prejudicar as caracteristicas desejadas.

4.6 Caracterizacao da microdureza Vickers (HV)

A analise da microdureza Vickers da superficie das amostras do compésito
foram feitas utilizando o microdurémetro que pertence ao Laboratério de
Metalografia do Departamento de Engenharia de Materiais e Metalurgia da Poli-
USP. Foi feita avaliagdo usando o microdurédmetro com sistema de carga de 25,0
gf (98,07 mN) aplicada ao penetrador e microscopio acoplado com aumentos de
400X. A amostragem foi feita medindo a dureza em trés diferentes pontos na
superficie e trés pontos na superficie do corte de secgdo da amostra definidos
como pontos central, pontos mediano e pontos de borda. No penetrador do
microdurémetro foi posicionado sobre os pontos definidos da amostra durante 15
segundos. Apds procedimento de marcacdo das diagonais, o valor numérico de
microdureza Vickers é mostrado no display digital. O teste de dureza Vickers é
recomendado pelas Normas ASTM E 92 e NBR NM ISSO 6507 para obtencao de
dados de resisténcia mecénica e dureza aplicaveis aos componentes

sinterizados.

4.7 Ensaios de atenuacao da radiacao

Os ensaios experimentais de atenuacédo da radiacdo com colimagcao com
feixe fino foram relizados no Laboratério de Estrutura da Matéria do Instituto de
Fisica da USP (IFUSP). Para aquisicdo dos dados de atenuagédo da radiagao
pelas amostras selecionadas foi montado e configurada uma instrumentagéo
composta de uma fonte, um detetor de radiagcdo, um sistema amplificador-
conversor AD com software aplicativo versdao Windows. Os ensaios experimental

foram realizados como ilustra o diagrama esquematico da figura 4.4.

Figura 4.4 Diagrama ilustrativo do sistema de aquisicdo de dados para os ensaios experimentais
de atenuacao da radiagéo.
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Para os ensaios foram utilizados os equipamentos composto por fonte de
radiagdo Cobalto-60 (Co-60; primeiro pico de energia em 1.137 keV, segundo pico
de energia em 1.332 keV). Os ensaios experimentais de transmissao da radiagéo
(atenuagéo) para determinar o coeficiente de atenuagdo em massa (u/p) foram
realizados por técnica de feixe fino.

As amostras utilizadas tiveram as dimensbes de altura (espessura do
material atenuador) ajustadas para a medida de 10 £ 1 mm, por desgaste com
uso de série de lixas mantendo a uniformidade para os ensaios experimental.
Para obter as medidas foi usado um paquimetro mecéanico com precisao de 0,05
mm com auxilio do encosto interno.

Inicialmente foram usadas amostras certificadas do material tungsténio e
chumbo como na obtencao de dados como atenuacéo referencial. As amostras de
referéncia sdo compostas de chumbo macigo 99,9%, dimensbdes 10,0 mm de

altura x 5,45 mm de didmetro e outra de tungsténio, também de 99,9% de pureza,
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dimensdes 10,0 mm de altura x 2,50 mm de didametro. Como procedimento do
ensaio foi feita a calibragdo com a radiagao de fundo (branco) e com amostras de
material referéncia sob agéo de atenuacao do feixe por 30 minutos (1800 s) e a
amostragem/contagem média de detetor com aproximadamente 15.000 eventos
(contagens). O mesmo procedimento de ensaio experimental foi empregado para

as amostras sinterizadas do sistema W-Cu, W-Ni e W-Cu-Ni.

4.7.1 Colimador de feixe fino

O ensaio de feixe fino (Narrow Beam Geometry - NBG) tem por objetivo
restringir a area de radiagao transmitida para a area central da superficie do
detetor minimizando erros advindos de espalhamentos secundarios. Para
realizacdo do ensaio foi necessario construir um colimador limitador para o feixe
de fétons gama da fonte de cobalto-60 (Co-60). O colimador como ilustrado na
figura 4.5 é composto de trés partes que acondicionam a fonte e auxiliam no

posicionamento das amostras.

4.7.2 Sistema de aquisicao de dados

O sistema de aquisicdo de dados usado nos ensaios experimentais de
atenuacao da radiacao foi configurado usando detetor de radiagcao Bricon 2M2/2,
pastilhas de cobalto-60, fonte de alimentacdo DC Tectrol TCH-1500-2E,
amplificador analégico de sinais Ortec modelo 442 com osciloscopio Insetek GW
60 MHz; conversor analogico-digital AD de 255 canais digitais. Os 255 canais
digitais (28 bits nivel) permitem a varredura de energia em passos digitais
(discretizada) entre 1,0x10° keV e 1,8x10° keV. O desvio padrio da
instrumentacdo foi avaliado em 15% decorrente do envelhecido da
instrumentacao, razdo de ndo utilizagado de propagacdo. Um sistema aplicativo de
software SW-Windows, desenvolvido no Laboratério de Estrutura da Matéria
disponibiliza um relatério em forma de tabela contendo dados referente ao tempo,
contagem de eventos por canal de energia (intensidade). A figura 4.6 ilustra o

conjunto de equipamentos usado nos ensaios experimentais.

Figura 4.5 Imagem ilustrativa do colimador de fonte feixe fino: (a) detalhe da tampa porta amostra
do colimador, (b) conjunto colimador montado, (c) amostra referéncia de tungsténio, (d) porta
amostra do colimador, (e) parte superior do castelo do colimador, (f) parte inferior do castelo do
colimado,r (g) detetor de radiagéo e (h) nicho e colimador.
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Fonte: fotografada pelo autor

Figura 4.6 Imagem ilustrativa da montagem do conjunto de equipamentos usado nos ensaio
experimental.

Foto: fotografada pelo autor
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5 RESULTADOS E DISCUSSAO

5.1 Caracteristicas dos poés de partida

5.1.1 Peneiramento

A tabela 5.1 apresenta o tamanho médio de particulas obtido por técnica de
peneiramento dos pds de tungsténio, cobre e niquel como recebido e a tabela 5.2
apresenta o tamanho de particulas do pé, apds tempo de moagem de 12, 24 e 36

horas.

Tabela 5.1 Determinagéo do tamanho de particulas por peneiramento como recebido.

Identificacdo dos p6s Tamanho de particula médio como

metalicos recebido (um)
Tungsténio 63,0
Cobre eletrolitico 18,0
Cobre PAC 10,0
Cobre PAM 28,0
Niquel 37,0

Fonte: criada pelo autor

Tabela 5.2 Determinag&o do tamanho de particulas por peneiramento depois de moido.

Identificacdo dos Tamanho de particula médio apds
p6s metalicos moagem (um)

por 12 h por 24 h por 36 h
Tungsténio 59,0 54,0 46,0
Cobre eletrolitico 16,0 15,0 14,0
Cobre PAC 10,0 9,0 9,0
Cobre PAM 25,0 22,0 20,0
Niquel 35,0 30,0 29,0

Fonte: criada pelo autor

Como ilustram as tabelas 5.1 e 5.2 pode-se estabelecer um comparativo
dos valores para obter a eficiéncia em redugdo do tamanho médio dos
particulados nos pds de metal por acdo do moinho de bolas convencional. A
técnica de peneiramento permite a separagdo e agrupamento por faixa
determinados, de tamanhos de particulas e o resultado da comparagédo mostra
média de reducao de 27% no tamanho das particulas de tungsténio, 23% para o

cobre eletrolitico, 10% para o cobre PAC, 28% nos particulados do cobre PAM e
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22% para os particulados de p6 de niquel. Estes valores demosntram eficiéncia
quantitativa na redugdo de tamanho de particula por aplicagdo do moinho de

esferas.

5.1.2 Escoabilidade

A tabela 5.3 apresenta como resultado os dados do teste de taxa de fluxo
de escoabilidade (Flow tester). Os calculos de densidade solta e batida foram
obtidos para os pés como recebido e apds tempo de moagem de 36 horas como

apresentado na tabela 5.4.

Tabela 5.3 Resultado da analise de taxa de fluxo para os pos de tungsténio, cobre e niquel como
recebido e apds 36 horas de agdo de moagem.

Identificagéo dos pos Taxa média de fluxo Taxa média de fluxo
metalicos dos pés como recebido dos pés apods 36 horas
(g.s™ de moagem (g.s™)
Tungsténio 1,20 1,23
Cobre eletrolitico 0,96 0,89
Cobre PAC 2,24 2,27
Cobre PAM 2,30 2,37
Niquel 1,21 1,23

Fonte: criada pelo autor

Os dados obtidos relativos a escoabilidade, densidade aparente e batida
para os pos de tungsténio e niquel nao puderam ser comparados, devido a falta
de dados publicados nos relatérios técnicos da Sigma-Aldrich e Novamet. O
boletim técnico fornecido pela Metalpé para o cobre PAC informa densidade
aparente e de minimo = 2,50 (g.cm™) e maximo = 3,0 (g.cm™) e nado informa a
taxa de escoamento. Para o cobre PAM o boletim informa densidade aparente e
de minimo = 2,20 (g.cm™) e maximo = 3,0 (g.cm™) e para a taxa de escoamento

de 50 g de pé em 34 s, resultando em taxa de escoamento de 1,47 g.s'1.

Tabela 5.4 Valores obtido para densidade aparente (solta) e batida (fapped density) os pés de
tungsténio, cobre e niquel como recebido.

Identificagéo dos pos Densidade aparente Densidade batida dos

metalicos dos pos como recebido pos como recebido
(g.cm™) (g.cm™)

Tungsténio 6,85 8,62

Cobre eletrolitico 3,11 3,18
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Cobre PAC 3,33 3,85
Cobre PAM 3,45 417
Niquel 476 5,67

Fonte: criada pelo autor

E possivel observar que os valores de densidade batida para o p6 de cobre
eletrolitico apresentou pequena alteragao, que pode ser explicada pelo formato
dentritico das particulas. Segundo German [63], a forma dos particulados
influencia na taxa de compactagcado, com consequéncias na fase da sinterizacao
para qualidade do produto. A forma dentritica por ser irregular causa maior
distanciamento entre os particulados do p6 de cobre eletrolitico. Esta
caracteristica € um fator complicador para o uso do cobre eletrolitico como metal
de composigao para a compactagao e consequente sinterizagdo com fase liquida
devido a maior probabilidade de formagéo de poros [135]. Os pds de tungsténio,
cobre PAC, cobre PAM e niquel alcangaram, em média, 75% de densificacao

relativa para o ensaio de densidade aparente.

5.1.3 Granulometria

A tabela 5.5 apresenta os resultados da andlise de granulométrica de
distribuicdo do tamanho de particulas no p6 como recebido. Foi utilizado a técnica
da dispersao de feixe LASER (equipamento CILAS) para obter as informacdes e
produzir a tabela 5.6 que apresenta os resultados da analise granulométrica dos

po6s depois de moido no tempo de 36 horas.

Tabela 5.5 Resultado da analise granulometria (CILAS) do tamanho de particulas dos pos de
tungsténio, cobre e niquel como recebido.

Identificacdo dos pos Tamanho de particula

metalicos médio como recebido
(M)

Tungsténio 65,0

Cobre eletrolitico 23,0

Cobre PAC 13,0

Cobre PAM 25,0

Niquel 33,0

Fonte: criada pelo autor

Tabela 5.6 Resultado da analise granulometria (CILAS) do tamanho de particulas dos pos de
tungsténio, cobre e apds 36 horas de moagem.

Identificagdo dos pos Tamanho de particula apos
metalicos moagem por 36 h (um)
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D1o Dsg Dgg D médio

Tungsténio 0,3 35,2 67,1 48 4
Cobre eletrolitico 0,7 16,6 421 19,2
Cobre PAC 9,2 29,7 54,6 31,0
Cobre PAM 8,0 236 47,1 26,4
Niquel 2,3 13,5 241 14,4

Fonte: criada pelo autor

Ao comparar os valores de tamanho das particulas dos pés como recebido
pela técnica do peneiramento com a técnica de granulometria CILAS, nota-se
forte convergéncia nos valores obtidos para os pos de tungsténio. Ao comparar os
valores médio para as particulas apds agado de 36 horas de moagem entre a
técnica de peneiramento (tabela 5.2) e granulometria CILAS (tabela 5.6) é
observado diferenga significativa (superior a 3x) entre os valores mensurados e
de granulometria (Dmedio) para os particulados do cobre PAM e para o niquel. Essa
ocorréncia pode ser justificada por divergéncia entre os valores de minimo (Do),
valores (Dgp) e 0s valores Dmegic para os pos de cobre PAC e niquel. As duas
técnicas podem ser empregadas como complementares na obten¢do dos valores
meédio para tamanho de particula. A técnica de granulometria apresenta como
vantagem a informagédo da distribuicdo do tamanho de particulas do po6. Esta
informacgéo é importante porque segundo Kuhn [75] a distribuigcdo das particulas
segue a forma gauseana com menor amplitude relativa de FWHM (alargamento
da funcgao).

Na figura 5.1 é apresentado o grafico obtido da analise granulométrica do
tungsténio como recebido e na figura 5.2 é apresentado o grafico do pd de

tungsténio apds a agdo de moagem por tempo de 36 h.

Figura 5.1 Grafico de granulométrica (CILAS) para os pds de tungsténio como recebido.
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Figura 5.2 Grafico de granulométrica (CILAS) para o p6 de tungsténio apds 36 h de moagem.
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Da analise, por comparagao entre os graficos do p6é de tungsténio, como
recebido (figuras 5.1) e do p6 de tungsténio apds 36 h de moagem (figura 5.2)
demostra mudangas na distribuicdo do tamanho de particulas. Na figura 5.1, a
distribuicdo tem comportamento mono modal enquanto na figura 5.2 o
comportamento apds moagem mudou, como esperado, para bimodal
representando maior diversidade na distribuicdo do tamanho de particulas. Na
figura 5.3 é apresentado o grafico obtido da analise granulométrica do p6 de
cobre eletrolitico como recebido e na figura 5.4 é apresentado o grafico do pé de

cobre eletrolitico, apds acdo de moagem de 36 horas.
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Figura 5.3 Grafico de granulométrica (CILAS) para os pés de cobre eletrolitico como recebido.
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Figura 5.4 Grafico de granulométrica (CILAS) para os pos de cobre eletrolitico apdés moagem de
36 h.
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Comparando os graficos do pd de cobre eletrolitico como recebido (figuras
5.2) e do p6 de cobre eletrolitico apés 36 h de moagem (figura 5.3) é possivel
observar redugao de tamanho médio das particulas de 24 ym para 18 uym. O
comportamento na distribuicdo, inicialmente com trés picos, passou a mono
modal com a indicagdo de jungdo de particulas menores, formando agregados
gue superaram os valores iniciais de 80 um, apresentando uma pequena parcela
de particulas com tamanho superior a 100 pm.

Na figura 5.5 é apresentado o grafico obtido da analise granulométrica do
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po6 de cobre PAC como recebido e na figura 5.6 € apresentado o grafico do p6 de

cobre PAC, apds agao de moagem de 36 h.

Figura 5.5 Grafico de granulométrica (CILAS) para os pos de cobre PAC como recebido.
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Figura 5.6 Grafico de granulométrica (CILAS) para os pos de cobre PAC apdés moagem de 36
horas.
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Da comparagdo entre os graficos do p6é de cobre PAC como recebido
(figuras 5.5) mono modal e do p6 de cobre PAC apds 36 h de moagem (figura 5.6)
trimodal é possivel observar o deslocamento do pico do tamanho maximo na
distribuicdo das particulas de 30 ym para 14 ym. Por média, pode-se obter o
tamanho de 8 ym para o p6 apds moagem, o que reduz e diversifica a distribuigao

no tamanho de particulas.
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Na figura 5.7 é apresentado o grafico obtido da analise granulométrica do
po6 de cobre PAM como recebido e na figura 5.8 é apresentado o grafico do p6 de

cobre PAM apos a agado de moagem por tempo de 36 h.

Figura 5.7 Grafico de granulometria (CILAS) para o pé de cobre PAM como recebido.
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Figura 5.8 Grafico de granulometria (CILAS) do p6 de cobre PAM ap6s moagem de 36 h.
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Da comparagéao entre os graficos das figuras 5.7 e 5.8 pode ser observado
manutencdo do comportamento na distribuicdo do tamanho de particulas, porém
ocorreu um deslocamento de volume das particulas de tamanho médio de 40 um
para tamanho médio de 16 pm, indicando redugdo de tamanho por agao de
moagem.

Na figura 5.9 é apresentado o grafico obtido da analise granulométrica do
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po6 de niquel como recebido e na figura 5.10 é apresentado o grafico composigao
dos po6 de niquel, apds a agdo de moagem por tempo de 36 h.

Figura 5.9 Grafico de granulometria (CILAS) para o p6 de niquel como recebido.
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Figura 5.10 Grafico de granulometria (CILAS) para a composi¢éao de pos Niquel apés moagem de
36 h.

in volume / passante

@

=3
l
T
T
1
1
—

IS

[8'g2x] eweibolSIH

% / (SOAIIRINWND SBI0BA ) 8O

N
1
r

ot HH |

004

X (Diametros) / pm 5000

Fonte: criada pelo autor

O comportamento do metal pé niquel foi semelhante ao do cobre PAM. Ao
comparar os graficos das figuras 5.9 e 5.10 pode ser observado, na distribuigao
do tamanho de particulas, que ocorreu um deslocamento no volume de particulas
(como recebido) de tamanho médio de 45 ym para tamanho médio de 14 um
indicando redugao de tamanho por agcdo de moagem. Permanece a caracteristica
tri-modal apés 36 h de moagem. A caracteristica da distribuicdo mostra maior

valor acumulativo nos 20%.
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A figura FIG. 5.11 mostra o efeito de redugdo de tamanho ap6s moagem
em tempos de 12 h, 24 h e 36 h em relagcao aos pés como recebido.

Figura 5.11 Distribuicdo do tamanho de particula dos poés metalicos como informado, como
recebido e apds 12 h, 24 h e 36 h de moagem.
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Fonte: criada pelo autor

O grafico da figura 5.11 apresenta a comparagao dos valores, informando
em boletins técnicos para o tamanho das particulas dos pds-metalicos, adquiridos
com os valores obtidos pelas técnicas de peneiramento e de granulometria dos
pos como recebido pode ser observado diferengas na faixa de 30% a menor das
medidas informadas em relagdo aos valores como recebido. Da analise sobre a
eficiéncia de trituracdo por agado do uso de técnica de moagem em moinho de
bolas convencional (tempo de 12 h, 24 h e 36 h) pode-se concluir que houve
redugédo do tamanho das particulas de todos os pds. Por granulometria, o grafico
de 36 horas de moagem para o pO de cobre eletrolitico apresentou
comportamento distinto de provavel unido de particulas em blocos, por que
apareceu particulas de tamanho maior que 100 ym. Pela técnica de peneiramento
foi observado redugdo de 25%, em média no tamanho de particulas apds a
moagem de 36 horas.

Pela técnica de granulometria (CILAS) a analise do tamanho de particulas
mostra e confirma a redug¢ao do tamanho médio das particulas dos pés-metalicos
e adicionalmente permite investigar a distribuicido de tamanhos de particulas

resultante apés a moagem. Os relatérios fornecidos na forma de graficos pelo
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sistema CILAS mostraram informagdes sobre a distribuicido do tamanho das
particulas nos pds como recebido e apds moagem. As informag¢des demostraram
a influéncia e eficiéncia do moinho de bolas convencional ,resultando na redugao
do tamanho das particulas. Segundo os autores Smithells [61], German [65] e
Costa [71] argumentam que a redugdo no tamanho das particulas n&o é o unico
fator a influenciar na compactacdo, mas a distribuigdo relativa dos tamanhos na
composi¢cao dos poés quando aplicados para a obtengdo de um compactado

devera influenciar na densificagéo resultante.

5.1.4 Fluorescéncia de raios-X

A tabela 5.7 apresenta como resultado os dados do relatério de analise da
composicao quimica feita por fluorescéncia de raios X para os pds como
recebido. Dos pds analisados foi observado divergéncias entre a composicao
informada e a composigdo como recebido para o tungsténio W (1) e W (2). Os
valores de pureza informados foram de 99,8% e 99,9% respectivamente. Os
valores de pureza obtido para os pds de tungsténio W (1) e W (2) como recebido
foram 78,5663% e 97,9678%.

Para o p6 de tungsténio W (1), o valor de de pureza foi superior a 27% de
outros elementos diferente do tungsténio. Os elementos molibdénio (Mo), tantalo
(Ta) e aluminio (Al) aparecem na composicdo com 12,7799%, 8,1800% e
0,1528% respectivamente. As amostras para o sistema W-Cu e W-Ni que
utilizaram do p6 de tungsténio W (1) na preparagéao de suas composi¢des
apresentaram problemas de fissuras de relaxamento (spring-back) durante o
processo de compactacdo e problemas de severa oxidacdo durante o processo
de sinterizagao.

De acordo com Partington [86] e Fehlner [89] que estudaram os
mecanismos de oxidacdo de diversos metais a baixas temperaturas e Habainy
[52] que investigou a oxidagao do tungsténio e compdsitos a baixas temperaturas
(intervalos 400 °C e 900 °C) indicam que a reatividade ao oxigénio tende a variar
entre metais elementares e metais, com diferente teor de outros elementos em
composicao. Nestes estudos sobre a cinética de oxidagdo do tungsténio,o o
diagrama estrutural do sistema W-O mostra que a natureza de oxidagdo do
tungsténio tem relagdo com a pressdo e também que outros fatores como a

constituicdo do metal tem substancial importancia nas rea¢des do tungsténio com
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o oxigénio [132,134,136]. Acrescetam que mesmo em temperatura ambiente (20
°C) pode ser observada a formacdo de um filme superficial com espessura

aproximada de 60 A



Tabela 5.7 Dados de analise por fluorescéncia de raios X da composigao quimica dos pds de partida.

Principais elementos quimicos presentes nos pos como recebido

(% massa)

P6 metalico ) .
w Cu Ni Al Ca Cl Co Ta Mo S Si K Fe
Tungsténio
Sv 78,5663 0,0 0,0 0,1528 0,0 0,0560 0,0 8,1800 12,7799 0,0 0,0 0,2650 0,0
Tungsténi
u wwvm © 979678 00 0.0 1,9443 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 00879 0,0
Tungsténio
3) 99,4742 0,0 0,0 0,1747 0,0 0,0167 0,0 0,1973 0,1371 0,0 0,0 0,0 0,0
Tungsténio
@) 99,4543 0,0 0,0 0,1372 0,0 0,0401 0,0 0,0 0,0 0,1302 0,0 0,2382 0,0
Cobre elet.
1) 0,0 99,5576 0,0 0,3483 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0941 0,0
Cobre PAC
AMV 0,0 98,4801 0,1101 0,6172 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,3110 0,4116
Cobre PAM
va 0,0 99,6628 0,0 0,1966 0,0537 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0869 0,0
Z_,o_cm_ Gv 0,0 0,0 99,4601 0,1890 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0 0,0809 0,1090 0,1610
Z_.Qcm_ Amv 0,0 0,0 99,3677 0,1606 0,0 0,0131 0,1013 0,0 0,0 0,0 0,1241 0,1323 0,1009

Fonte: criada pelo autor

75



76

de 6xido sobre o metal puro.

5.1.5 Analise morfolégica

Na figura 5.12 é apresentada a micrografia do pd de tungsténio como
recebido, onde é possivel notar a forma poligonal das particulas e a variagao na
distribuicdo do tamanho de particulas no p6. Na figura 5.13 é possivel notar a
formagdo de numerosos aglomerados de particulas do p6é de tungsténio de
tamanho médio inferior a 10 um [54,138]. O tamanho das particulas do pé de
tungsténio associado a sua dureza dificulta a fluéncia do pd, resultando em menor
taxa de empacotamento no processo de compactacdo a baixas pressoes, isto
pode ser explicado pela dificuldade de escoamento e mobilidade das particulas na
cavidade da matriz [53, 57].

Figura 5.12 Micrografia MEV mostrando a distribuicdo do tamanho de particula para o pé de
tungsténio como recebldo
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Fonte: criada pelo autor

Na micrografia da figura 5.13 é apresentado como destaque a formacéao de
aglomerados de particulados de tungsténio com diametros inferiores a 10 um (a) e
€ possivel destacar a forma poligonal de particulas no p6 de tungsténio como
recebido (b).

Figura 5.13 Micrografia MEV detalhando tamanho forma e formacgao de aglomerados de particulas
para o po de tungsténio como recebido.



77

W4 AL x3.0k  30um

Fonte: criada pelo autor

A micrografia da figura 5.14 mostra a distribuicdo do tamanho de particulas
para o po de tungsténio apos a agdo de moagem por 36 horas. Em destaque (a) é
possivel observar as mudangas na forma (poligonal) aproximando-se de esférica
de conjuntos de particulas irregular, (b) e particulas de didmetro inferior a 10 um

(c) resultante da fratura superficial das particulas maiores do p6 de tungsténio.

Figura 5.14 Micrografia MEV mostra o tamanho de particulas para o p6 de tungsténio processado
em moagem de 36 h.

W(4)36h NL x3.0k  30um

Fonte: criada pelo autor

Na figura 5.15 é apresentada a micrografia do p6 cobre eletrolitico onde é
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possivel notar a variagao na distribuicado de tamanho dos particulados e na figura
5.16 destaca-se a forma dendritica das particulas (a). Segundo German [75], o
tamanho médio das particulas do p6 € de 30 um, sendo da mesma ordem de
grandeza quando comparado aos particulados do p6 de tungsténio, fato que

podera representar dificuldades de densificagdo no processo de compactacgéao.

Figura 5.15 Micrografia MEV mostra a variagdo na distribuicdo do tamanho de particulas para o p6
de cobre eletrolitico como recebido.
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Fonte: criada pelo autor

Figura 5.16 Micrografia MEV mostra a forma dendritica das particulas do p6é de cobre eletrolitico
como recebido.

NL x3.0k 30 um

Fonte: criada pelo autor

A figura 5.17 mostra a micrografia das particulas de cobre eletrolitico apds

36 horas de agdo do moinho de bolas convencional e que resultou na mudanga
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da forma de dentritica para achatada (flat) de uma grande parte das particulas do
p6. Um outro efeito da acdo do moinho pode ser observado da relacdo entre o
grafico de granulometria da figura 5.4 e a micrografia da figura 5.17 (a) que da
indicios do aumento no tamanho de um pequeno grupo de particulas, do p6 de
cobre eletrolitico. Essa ocorréncia pode ser explicada, por juncao de particulas
menores, por acdo da energia cinética do moinho de bolas em metais de maior
ductilidade.

Figura 5.17 Micrografia MEV mostra o tamanho de particulas para o p6é de cobre eletrolitico
processado em moagem de 36 h.

CuElet36h NL 30 um

Fonte: criada pelo autor

Na figura 5.18 é apresentada a micrografia do pé de cobre PAC como
recebido, em que € possivel notar uma distribuicdo homogénea para o tamanho
das particulas e na figura 5.19 pode ser observada a formagéao de aglomerados
de particulas resultantes do processo de atomizacdo. O tamanho médio das

particulas no p6 de cobre PAC como recebido é de 22 um.

Figura 5.18 Micrografia MEV para o p6 de cobre PAC como recebido.
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Cu PAC AL x500 200 um

Fonte: criado pelo autor

Figura 5.19 Micrografia MEV mostra a formagdo de aglomerados de particulas do p6 de cobre
PAC como recebido.

x3.0k 30 um

Fonte: criado pelo autor

A figura 5.20 mostra a micrografia do cobre PAC apds 36 horas de agéo no
moinho de bolas convencional e ilustra a formagao de aglomerados ,por jungéo de
particulas e de aglomerados menores, resultando em aglomerados de maior
diametro. A alteracdo na distribuicdo do tamanho de particulas no pé do cobre
PAC, apés moagem pode ser observada por comparagdo com o grafico de

grannulometria da figura 5.6.
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Figura 5.20 Micrografia MEV mostra particulas formando aglomerados para o p6 de cobre PAC

CuPAC (36) AL x3.0k 30um

Fonte: criada pelo autor

Na figura 5.21 é apresentada a micrografia do pé de cobre PAM, onde é
possivel notar uma distribuicdo homogénia de tamanho das particulas e na figura
5.22 pode ser observada a formagao de aglomerados de particulas resultantes do
processo de atomizacdo. O tamanho médio das particulas no pé de cobre PAM
como recebido é de 23 ym. A figura 5.23 mostra a micrografia do cobre PAM apds
acao de 36 hs de moagem e a formagao de aglomerados de particulas menores

com tendéncia a formacgao dentritica.

Figura 5.21 Micrografia MEV mostra a distribuicdo do tamanho de particulas para o p6é de cobre
PAM como recebido.

Cu PAM AL x500 200 um
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Fonte: criada pelo autor

Figura 5.22 Micrografia MEV mostra a formagéo de aglomerados de particulas do p6 de cobre
PAM.

Cu PAM AL x3.0k  30um

Fonte: criada pelo autor

Figura 5.23 Micrografia MEV mostra o tamanho de particulas para o p6 de cobre PAM processado
em moagem de 36 h.

CuPAM(36h) AL x3.0k 30um

Fonte: criada pelo autor

Na figura 5.24 é apresentada a micrografia do p6é de niquel como recebido
onde é possivel notar particulas esféricas. Na figura 5.25 pode ser observada
particulas de forma esféricas e a formacdo de maiores aglomerados com
tendéncia a formagéao de particulas de forma irregular, resultantes do processo de

atomizacdo. Da comparagao ante a micrografia da figura 5.26 com o grafico de
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granulometria da figura 5.10, em que mostra distribuicdo bimodal no tamanho das
particulas pode ser observado que essa tendéncia ocorre da jungao de particulas
resultando em particulas com forma achatada e maior tamanho. O tamanho
médio das particulas no pé de niquel é de 18 um, porém a média converge para a
medida do quartil Dso.

Figura 5.24 Micrografia MEV mostra a uniformidade na distribuigdo do tamanho de particulas para
0 p6 de niquel como recebido.

Fonte: criada pelo autor

Figura 5.25 Micrografia MEV mostra a uniformidade na distribuigdo do tamanho de particulas para
0 po de niquel.

Ni 2 AL x3.0k  30um

Fonte: criada pelo autor
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Figura 5.26 Micrografia MEV mostra o tamanho de particulas para o p6 de niquel processado em
moagem de 36 h.

Ni (36 h) AL .0k  30um

Fonte: criado pelo autor

Os po6s elementares como recebido apresentaram pouca similaridade na
distribuicdo de tamanho de particulas. Essa diferenca pode ser atribuida aos
diferentes processos utilizados para produgcéo do metal pé, como ja mencionado
em literatura [61, 63, 65]. A redugdo de tamanho nas particulas dos pos de
tungsténio por acédo do moinho de bolas pode ser atribuida a fratura fragil [62]. O
po de tungsténio processado por tempo de moagem de 12 h e 24 h apresentou
pouca alteragcado de tamanho. O tempo de moagem de 36 horas demonstrou maior
eficiéncia na obtengdo de maior homogeinidade na distribuigdo do tamanho de
particulas para o p6 de tungsténio.

Nos pos de metais ducteis (cobre, niquel) pode ser observado os efeitos de
juncédo de particulas menores, formando aglomerado e separagdo de grandes
aglomerados em aglomerados menores. Pode ser observado também a mudanca
de forma das particulas em todos os pds por agcdo de moagem. A moagem pode
ser considerada uma fase importante na obtencdo dos pds de partida na
tecnologia de metalurgia do pd. E recomendada a utilizacdo de moinhos
convencional e moinhos de alta energia (MAE) para obter redugdo no tamanho
de particulas por acao de fratura ou também para produzir misturas mais

homogénias entre pos [62,65,71].
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5.2 Compactacao

A acdo do moinho de esferas sobre o metal p6 de tungsténio foi feita em
razao do principio de que o menor tamanho das particulas do p6 de tungsténio
possibilita aumento na densidade final do sinterizado. No processamento das
misturas pelo moinho convencional de esferas foi possivel constatar a redugao de
tamanho das particulas do pd de tungsténio, porém a redugdo mais expressiva
ocorreu nas primeiras 24 h da etapa de moagem. A moagem do po6 de tungsténio
promoveu uma ruptura superficial por fratura e resultando em particulas menores
(didmetro < 1,0 ym). Como resultado secundario da mecanica de fratura ocorreu
uma mudanga da forma das particulas que passaram de poligonal para irregular.

O cobre eletrolitico como recebido foi utilizado nas primeiras composigoes
de W-Cu obtidas. A densificagdo atingiu, em média 6,0 g.cm™. Este resultado
oferece baixo rendimento na atenuacdo da radiagcdo. Reduzir o tamanho das
particulas do pé por moagem foi a solugao experimental adotada. Na obten¢ao do
metal pé do cobre por técnica eletrolitica (FFC), por haver maior existéncia de
contaminantes e a tendéncia de aglomerado das pequenas particulas que tomam
a forma dendritica em resposta a corrente ibnica formada. Questiona-se sua
aplicabilidade em ligas e compdsitos em razdo das impurezas e forma do
particulado. A producao de cobre via FFC vem sendo bastante discutida em razao
do impacto ambiental e o custo de produgcdo desta técnica. [77,78]. Os
particulados obtidos por atomizagdo a spray de agua e jatos de gas geralmente
formam particulas esféricas com tamanhos menores que 5,0 ym, mas solidificam
em formagéo de aglomerados irregulares por ancoragem durante o resfriamento.

Segundo German e Sands [65, 67], o aumento da pressdo durante o
processo de compactagado néo implica diretamente em proporcional aumento da
densidade a verde. O efeito da densificacdo esta, também, relacionado as
propriedades do material, como os limites elastico e plastico, além do tamanho e
forma das particulas do pé que compde a mistura. O tamanho e forma dos
particulados nos pos da mistura limitam a movimentacdo e o fator de

empacotamento na obtencdo do compactado verde.

5.2.1 Prensagem uniaxial
A pressao uniaxial convencional é obtida por aplicacdo de forca sobre uma

area superficial unica e em um unico sentido de agao. A pressao axial pode ser de
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dupla ag¢ao quando aplicada sobre as duas superficies da matriz, no mesmo eixo
e em sentidos opostos voltados para o centro da cavidade [68]. Como ja visto na
literatura, o resultado final do compactado depende das caracteristicas dos pés
usados nas misturas e da pressao de compactacdo. O tamanho e a forma das
particulas, sua dureza, a natureza mais fragil ou ductil dos pdés na mistura séo
fatores que influenciam diretamente a escoabilidade e o rearranjo das particulas e
resulta na maior possibilidade de obter as propriedades fisicas € mecanicas
desejadas nos produtos acabados.

A tabela 5.8 lista as densidade a verde média (D,) que ilustra a evolugdo
de densificagdo no compactado a verde a partir das misturas do sistema W-Cu-Ni
em funcao da pressao de 90 MPa, 180 MPa, 270 MPa. As densidades informadas
foram obtidas por calculo do volume geométrico, obtencéo do valor da massa, por
pesagem em balanga de precisdo e foram desconsiderados o erro sistematicos

infrumentais.

Tabela 5.8 Densidade média a verde (D,) para as composigdes de misturas do sistema W-Cu-Ni
em funcéao da pressao de compactagéo de 90 MPa, 180 MPa e 270 MPa.

Nomenclatura Densidade (D,) densidade verde (g.cm™) versus

/ composicao tedrica compactacao (MPa)
(g-cm™) 90 180 270
W5Cu 18,78 11,55 13,62 15,14
W10Cu 18,26 11,82 12,48 14,02
W15Cu 17,74 10,65 11,37 13,61
W20Cu 17,23 10,69 11,90 14,22
W25Cu 16,71 9,27 9,81 10,63

Fonte: criada pelo autor

A figura 5.27 apresenta o grafico de densidades média (D,), obtida por
prensagem uniaxial convencional, para as pressdes de compactagao de 90 MPa,
180 MPa e 270 MPa. O segmento de reta que liga os pontos referente as
pressdes de compactagao de 90 MPa, 180 MPa e 270 MPa tem a finalidade de

ilustrar a tendéncia de comportamento nas diferentes pressoes.



87

Figura 5.27 Grafico representando o comportamento de densificagdo das misturas W-Cu-Ni
obtidas por compactagao a 90 MPa, 180 MPa e 270 MPa.
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A tabela 5.9 lista as densidades, a verde média (D,) e a figura 5.28

apresenta o grafico que ilustra a evolugdo de densificagdo no compactado a

verde, obtidas a partir das misturas do sistema W-Cu-Ni.em fungéo da pressao de

90 MPa, 180 MPa, 270 MPa.

Tabela 5.9 Densidade média a verde (D,,) em fungéo da pressdo de compactagdo do conjunto de
misturas do sistema W-Cu-Ni.

Nomenclatura

Densidade (D,) densidade verde (g.cm™) versus

| composicéo teéric% compactagao (MPa)

(9.cm™) 90 180 270
W10Cu3Ni 17,95 10,37 10,79 10,91
W8Cu1,5Ni 18,31 10,67 10,77 10,83

Fonte: criada pelo autor
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Figura 5.28 Grafico representando o comportamento de densificagdo das misturas W-Cu obtidas
durante a compactagao a 90 MPa, 180 MPa e 270 MPA em prensa uniaxial convencional.
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A tabela 5.10 lista as densidades verde média (D,) e a figura 5.29 ilustra o

comportamento de densificacdo obtido para as misturas do sistema W-Cu-Ni

compactadas nas pressodes de 180 MPa, 270 MPa, 480 MPa e 650 MPa.

Tabela 5.10 Densidade média a verde (D,) em fungéo da pressdo de compactagio do conjunto de
misturas do sistema W-Cu-Ni compactadas sob pressées de 180 MPa, 270 MPa, 480 MPa e 650

MPa.

Nomenclatura Densidade

(D,) densidade verde (g.cm™) versus compactagado

/ composigédo  tedrica (MPa)

(g.cm™) 180 270 480 650
W20Cu3Ni 16,91 5,54 7,15 8,14 8,68
W10Cu2Ni 18,06 11,54 12,06 13,08 13,08
W10Cu1,5Ni 18,11 11,44 12,78 13,00 12,94
W8Cu1,5Ni 18,31 10,37 10,68 12,54 12,96
W6Cu1Ni 18,57 10,37 11,68 13,58 13,38

Fonte: criada pelo autor
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Figura 5.29 Comportamento da densificagdo das misturas obtidas durante a compactagédo a 180
MPa, 270 MPA, 400 MPa, 600 MPa e 850 MPa em prensa uniaxial a frio convencional.
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Fonte: criada pelo autor

5.2.2 Prensagem uniaxial dupla acao

Segundo German [67,68] e Schwarzkopf [72], o balango de forgas durante
a compactagédo € a diferenga entre a pressdo aplicada e a pressao transmitida
resultante. A prensagem uniaxial de dupla agao é definida pela aplicacdo da
pressado nos dois pungdes, esta técnica tem como vantagem melhor eficiéncia na
distribuicdo da pressdo, ao longo da espessura do compactado (gradiente de
distribuicdo da presséo) reduzindo o efeito da forga de atrito entre particulas e
entre as particulas da mistura e a parede da matriz durante a agao da presséao de
compactacgao.

A tabela 5.11 ilustra a relagcéo entre pressao e densidade obtida com o uso
da prensa uniaxial de dupla ac&o sobre os pung¢des em pressdo de compactacao

de 480 MPa, 520 MPa e 650 MPa.

Tabela 5.11 Densidade média a verde (D,) para as pressdes de 520 MPa e 650 MPa em
prensagem uniaxial dupla acao.

Nomenclatura Densidade (D,) densidade a verde (g.cm™) versus

/ composicao te()rica3 compactagao (MPa)

(9.cm™) 480 520 680
W20Cu 17,23 12,06 13,08 13,38
W15Cu 17,74 12,96 13,58 13,76

Fonte: criada pelo autor
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Na figura 5.30 é apresentado o grafico do comportamento de densificagao
das misturas do sistema W-Cu, em funcéo da pressao de compactacdo de 480

MPa, 520 MPa e 650 MPa para prensagem uniaxial dupla agao a frio.

Figura 5.30 Grafico representando o comportamento de densificagdo das misturas obtidas em
compactacao a 480 MPa, 520 MPa e 680 MPa em prensa uniaxial dupla agao.
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Fonte: criada pelo autor

5.2.3 Isostatica

A tabela 5.12 ilustra a relacéo entre a presséo e a densidade alcangada no
uso da prensa isostatica utilizando pressbes de 190 MPa e 210 MPa para os
diversos sistemas W1,5Ni, W1Ni e WO0,5Ni.

Tabela 5.12 Densidade média a verde (D,) para o conjunto de misturas do sistema W-Ni em
fungao da pressdo de compactagao isostatica de 190 MPa, e 210 MPa.

Nomenclatura Densidade (D,) densidade a verde (g.cm™) versus

/ composicdo  tedrica compactagao (MPa)

(9.cm™) 190 210
W1,5Ni 19,14 8,82 9,33
W1Ni 19,20 9,04 9,70
WO0,5Ni 19,25 9,72 10,03

Fonte: criada pelo autor

A figura 5.31 mostra o grafico representando o comportamento de

densificacdo para as misturas W1,5Ni, W1Ni e WO0,5Ni por agdo de compactagao
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isostatica em pressdes de 190 MPa e 210 MPa.

Figura 5.31 Grafico representando o comportamento de densificagdo das misturas W-Ni em
compactacao isostatica em pressoes de 190 MPa e 210 MPa.

10,2 o
—m— Densidade W1 ,5Ni

10.0 - —®—Densidade W1Ni
! —4&—Densidade WO0,5Ni
9,8 -

9.6
9.4

9,2 —

Densidade (gem)

9,0 -
8,8 —

8,6

. T v T v
190 195 200 205 210 215
Pressao (MPa)

Fonte: criada pelo autor
A tabela 5.13 ilustra a relacao entre a pressao e a densidade alcancada no

uso da prensa isostatica, utilizando pressdées de 190 MPa e 210 MPa para os
diversos sistemas W10Cu0,5Ni, W9Cu0,5Ni, W8Cu0,5Ni e W6Cu0,5Ni.

Tabela 5.13 Densidade média a verde (D,) para o conjunto de misturas do sistema W-Cu-Ni em
fungéo da pressdo de compactagdo compactadas por pressao isostatica de 190 MPa, e 210 MPa.

Nomenclatura Densidade (D,) densidade a verde (g.cm™) versus

/ composicao teodrica compactacao (MPa)

(g.cm™) 190 210
W10Cu0,5Ni 18,21 8,87 8,70
WOCUuO0,5Ni 18,31 8,50 9,05
W8Cu0,5Ni 18,44 9,79 10,10
W6Cu0,5Ni 18,52 10,01 11,98

Fonte: criada pelo autor

A figura 5.32 mostra o grafico representando o comportamento de
densificagdo para as misturas W10Cu0,5Ni, WO9Cu0,5Ni, W8Cu0,5Ni e
W6Cu0,5Ni por acao de compactacgao isostatica, em pressdes de 190 MPa e 210

MPa.
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Figura 5.32 Grafico representando o comportamento de densificagcdo das misturas W-Cu-Ni em
compactacgao isostatica em pressoes de 190 MPa e 210 MPa.
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Fonte: criada pelo autor
A tabela 5.14 ilustra a relacéo entre a pressao e a densidade alcancada no

uso da prensa isostatica utilizando pressées de 190 MPa e 210 MPa para os

diversos sistemas W10Cu1,5Ni e W10Cu1Ni.

Tabela 5.14 Densidade média a verde (D,) para o conjunto de misturas do sistema W-Cu-Ni em
fungao da pressdo de compactagdo compactadas por pressao isostatica de 190 MPa e 210 MPa.

Nomenclatura Densidade (D,) densidade a verde (g.cm™) versus

/ composigao tec’)rica‘}3 compactacgao (MPa)

(g.cm™) 190 210
W10Cu1,5Ni 18,11 8,70 9,34
W10Cu1Ni 18,16 9,01 9,48

Fonte: criada pelo autor

A figura 5.33 mostra o grafico representando o comportamento de
densificacdo para as misturas W10Cu1,5Ni e W10Cui1Ni por acido de

compactacgao isostatica em pressdes de 190 MPa e 210 MPa.
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Figura 5.33 Grafico representando o comportamento de densificacdo das misturas W-Cu-Ni em
compactacao isostatica em pressoes de 190 MPa e 210 MPa.

9,6 4 —m—Densidade W10Cu1,5Ni
—®—Densidade W10Cu1Ni

-3

Densidade (gcm )

9,0 -

8,8 —

8,6 —

8,4 -

8,2 . . . . . T . T . T . .
185 190 195 200 205 210 215

Pressao (MPa)

Fonte: criada pelo autor
A tabela 5.15 ilustra a relacéo entre a pressio e a densidade alcangada no

uso da prensa isostatica utilizando pressbées de 190 MPa e 210 MPa para os

diversos sistemas W9Cu1,5Ni e WI9Cu1Ni.

Tabela 5.15 Densidade média a verde (D,) para o conjunto de misturas do sistema W-Cu-Ni em
fungao da pressdo de compactagdo compactadas por pressao isostatica de 190 MPa, e 210 MPa.

Nomenclatura Densidade (D,) densidade a verde (g.cm™) versus

/ composigao teérica; compactacgao (MPa)

(g.cm™) 190 210
W9Cu1,5Ni 18,21 9,41 10,34
WOCU1NiI 18,26 8,75 9,03

Fonte: criada pelo autor

A figura 5.34 mostra o grafico representando o comportamento de
densificacdo para as misturas W9Cu1,5Ni e W9Cu1Ni, por acdo de compactagao

isostatica em pressdes de 190 MPa e 210 MPa.

Figura 5.34 Grafico representando o comportamento de densificagdo das misturas W-Cu-Ni
obtidas em compactagao isostatica a 190 MPa, 210 MPa.
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A tabela 5.16 ilustra a relagédo entre a pressio e a densidade alcangada no
uso da prensa isostatica utilizando pressées de 190 MPa e 210 MPa para os
diversos sistemas W8Cu1,5Ni e W8Cu1Ni.

Tabela 5.16 Densidade média a verde (D,) para o conjunto de misturas do sistema W-Cu-Ni em
fungdo da pressédo de compactagdo compactadas por pressao isostatica de 190 MPa e 210 MPa.

Nomenclatura Densidade (D,) densidade a verde (g.cm™) versus

/ composigao te(')rica3 compactagao (MPa)

(9.cm™) 190 210
W8Cu1,5Ni 18,31 8,99 9,02
W8Cu1Ni 18,37 9,80 9,89

Fonte: criada pelo autor

A figura 5.35 mostra o grafico representando o comportamento de
densificagdo para as misturas W8Cu1,5Ni e W8Cu1Ni por agdo de compactagao

isostatica em pressdes de 190 MPa e 210 MPa.
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Figura 5.35 Grafico representando o comportamento de densificacdo das misturas W-Cu-Ni em

compactacgao isostatica em pressoes de 190 MPa e 210 MPa.
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A tabela 5.16 ilustra a relacéo entre a pressao e a densidade alcancada no

uso da prensa isostatica utilizando pressées de 190 MPa e 210 MPa para os

diversos sistemas W6Cu1,5Ni e W6Cu1Ni.

Tabela 5.17 Densidade média a verde (D,) para o conjunto de misturas do sistema W-Cu-Ni em
fungdo da pressdo de compactagcdo compactadas por pressao isostatica de 190 MPa e 210 MPa.

Nomenclatura Densidade (D,) densidade a verde (g.cm™) versus

/ composigao tec’)rica3 compactacgao (MPa)

(g.cm™) 190 210
W6Cu1,5Ni 18,52 10,50 11,91
WG6CuU1Ni 18,57 10,72 13,34

Fonte: criada pelo autor

A figura 5.36 mostra o grafico representando o comportamento de
densificagdo para as misturas W6Cu1,5Ni e W6Cu1Ni por agdo de compactagao

isostatica em pressdes de 190 MPa e 210 MPa.
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Figura 5.36 Grafico representando o comportamento de densificacdo das misturas W-Cu-Ni em
compactacgao isostatica em pressoes de 190 MPa e 210 MPa.
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As composicoes em massa que apresentaram os melhores resultados em
valor médio de densidade foram as misturas W10Cu1,5Ni, W9Cu1,5Ni, W9Cu1Ni
e W6Cu1Ni, nos processos de compactacao utilizados.

Foi constatado que a reducdo no tamanho de particulas por acdo de
moagem promoveu maior empacotamento das particulas durante a compactagéo.
As medidas de tamanho de particulas pelos testes por peneiramento e da analise
de granulometria (CILAS) demonstraram que o tamanho das particulas de
tungsténio como recebido e apés moagem de 36 horas tiveram uma redistribuicdo
na medida de didmetro médio e na distribuicdo dos tamanhos para os pos.

As micrografias mostraram mudancga na forma das particulas dos pés, apds
a acao de moagem por 36 horas. Pelas alteragées nas propriedades dos pos foi
possivel obter uma melhor taxa de empacotamento e resultando em maior
densificagdo em fungdo da maior escoabilidade e mobilidade das particulas no
processo de compactagao.

German e Dowson [69,71] afirmam que no processo de compactagdo com
particulas de tamanho reduzido e regularidade, auxiliam na dindmica do rearranjo
das particulas nos pds quando sob pressdo no conjunto mecénico da matriz
(caracteristica de cavidade). Estes fatores sdo importantes para o aumento da
resisténcia mecanica no compactado a verde e na reducao de porosidade do

produto final. Ao considerar as diferengcas entre as técnicas de compactacao
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uniaxial convencional e uniaxial de dupla ag¢ao, com a técnica de distribuicao
isostatica € constatado as principais vantagens e desvantagens descritas em
literatura. A técnica de compactacdo isostatica permite uma distribuicdo
homogénea da presséo sobre o volume do compactado, porém apresenta limites
menores de aplicagdo da pressao. Entre as técnicas de pressao uniaxial, a de
dupla acdo apresenta como vantagem maior homogeneidade na distribuicdo da
pressdo sobre as superficies da amostra e reducdo da porosidade quando
comparada com as amostras produzidas por compactacédo uniaxial convencional
[65, 67, 71].

De acordo com Kuhn [74] o processo de obtencdo do pd é o fator que
determina a forma da particula. Segundo resultados comparativos de Costa [62]
sobre as técnicas de obtengao do tungsténio por redugcao quimica resulta em po

de particulas finas com baixa variagdo de forma.

5.3 Sinterizacao

5.3.1 Sinterizacao ao ar

Pode ser observado que no processo de sinterizacdo utilizando forno
resistivo com temperatura de 1.100 °C ao ar resultou em oxidagao parcial e total
mistura com composicdo de teor W20Cu, W15Cu e W10Cu. A adi¢cdo na
composi¢ao do p6 niquel (W-Cu-Ni) em teor de W10Cu3Ni ou W10Cu1Ni reduziu
o processo de oxidagdo durante a sinterizagdo, entretanto estas amostras
também sofreram oxidacdo, em condicbes ambiente que provocaram reducio da
resisténcia mecanica.

Agren [136] postula que o mecanismo de oxidagado se da pela alta taxa de
difusdo do oxigénio entre os atomos superficiais de tungsténio e que aumenta por
efeito da energia livre na regiao de contato do compactado.

Como resultado a sinterizagdo de amostras das composicbes W20Cu,
W15Cu e W10Cu, em atmosfera Ar, experimentando redugao da pressao para 1,0
x 10 atm foram obtidas amostra com baixa resisténcia mecanica, sem aspecto
metalico com variagdes dimensional e irregularidade de volume.

As amostras do sistema WxCu (10 < x < 25) ndo apresentaram ancoragem
e adesao entre as particulas do metal pé tungsténio, devido a reagédo de oxidagao

e ndo mantiveram a estrutura de sélido necessaria como ilustra a figura 5.37.
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Figura 5.37 Imagem ilustrativa de amostras da composigédo W-Cu oxidada.

Fonte: fotografada pelo autor

A figura 5.38 ilustra a microscopia Optica onde € apresentado a formagéo
do trioxido de tungsténio na superficie das amostras do sistema W-Cu,
destacando a auséncia de jungdo e ancoragem, entre os particulados do pé
metalico de tungsténio, com formagdo de pequenos blocos e aglomerados
particulas sem constituicao de corpo sélido.

Figura 5.38 Micrografia 6ptica da amostra de composi¢cdo W-Cu oxidada.

Fonte: criada pelo autor

Segundo Habainy e Nilsson [52,53] a oxidagédo no tungsténio ocorre devido



99

a existéncia de oxigénio e vapor de agua presente e aprisionado nos poros. No
tungsténio, a oxidagao pode ocorrer em temperatura ambiente e € acelerada entre
as temperaturas entre 400 °C e 900 °C. Logo o produto de oxidagao apresenta
caracteristicas de esponja provocando o modo expandido da massa total do pé
metal de tungsténio e a coloragdo amarelo-esverdeada.

O vapor de agua retido em poros e a absorgao direta de O,, disponivel na
atmosfera de sinterizagéo é fator que induz a oxidagao do tungsténio e de outros

componentes da mistura [71,73,130].

5.3.2 Fluxo com hidrogénio (H>)

A sinterizacéo utilizando o sistema de forno industrial de esteira rotativa
com fluxo de gas inerte de agao protetiva (90N210H), permitiu obter amostras do
sistema W-Cu com aparéncia de solido e resisténcia mecéanica na jungéo de
particulas, mas apresentaram oxidagdao superficial. A figura 5.39 ilustra a

superficie de amostra do sistema W-Cu obtida por essa técnica de sinterizacao.

Figura 5.39 Micrografia otica da superficie da amostra do sistema W-Cu sinterizada em forno
industrial de esteira.

Fonte: criada pelo autor

Em um segundo processamento de sinterizagdo utilizando o mesmo
sistema de forno com fluxo de gas comercial protetiva (80N220H;), sob presséo
de 1,0 atm resultando em sinterizados do sistema W-Cu na composicdo W20Cu
que solidificaram com caracteristica de corpo sdélido e aspecto metalico como

pode ser observado na figura 5.40.
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Figura 5.40. Micrografia ética da amostra W20Cu apds a sinterizagdo em forno com atmosfera
(80N>20H;) em forno industrial de esteira.

Fonte: criada pelo autor

A figura 541 ilustra a superficie da amostra do sinterizado com a
composi¢cao W10Cu1,5Ni, apds a sinterizacdo em forno industrial de esteira com
atmosfera (80N,20H;) onde pode ser observado oxidagdo superficial inferior
quando comparada com as amostras obtidas em condicdo de atmosfera com
fluxo do gas 90N210H,.

Figura 5.41. Micrografia ética da amostra de mistura W10Cu1,5Ni apds a sinterizagdo em forno
industrial esteira com atmosfera (80N,20H,).

Fonte: criada pelo autor

A figura 5.42 ilustra a superficie do sinterizado em em forno industrial
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esteira com atmosfera (80N220H;) em com a composigdo W10Cu1Ni.

Figura 5.42 Micrografia 6tica da amostra do sistema W10Cu1Ni apds a sinterizacdo em forno
industrial esteira com atmosera 80N,20H,).

Fonte: criada pelo autor

Portanto, da comparacgao entre as amostras de composicdo W10Cu1,5Ni e
W10Cu1Ni foi observado caracteristicas de resisténcia mecanica semelhantes,
porém a composi¢cao W10Cu1,5Ni apresenta densidade tedrica de 18,1072 g.cm'3
e a composicao W10Cu1Ni apresenta densidade tedrica de 18,1591 g.cm'3' sendo
esta de maior densidade a mais indicada para material de blindagem contra
radiacao.

As amostras sinterizadas em forno resistivo convencional com atmosfera Ar
ou em forno industrial de esteira com gas de composi¢cdo comercial (90N210H,)
ou atmosfera redutora (80N,20H;) apresentaram elevado e moderado grau de

oxidagéo.

5.3.3 Fluxo de argoénio (Ar)

A micrografia otica da figura 5.43 ilustra a superficie da amostra de
composi¢cao W10Cu1Ni, onde as particulas de tungsténio estao dispersas na liga
CuNi.
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Figura 5.43 Micrografia otica da amostra de mistura W10Cu1Ni, apds a sinterizagao forno
industrial esteira com atmosfer (80N220H2).
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Fonte: criada pelo autor

A figura 5.44 mostra a imagem da micrografia MEV, com andlise de uma
regiao de interface onde ocorreu boa condicdo de formagao e a difusdo do
intermetalico CuNi ancorando aglomerados de particulas do tungsténio [21,23].
Na imagem € possivel observar o melhor preenchimento dos poros por agéo da
sinterizacdo de fase liquida e o preenchimento volumétrico por particulas de

tungsténio em fase sélida [22,23].

Figura 5.44 Micrografia MEV da amostra W10Cu1Ni apresentando a regido da fase liquida CuNi

(particulado fino) e da fase composta por particulados de tungsténio (particulad grosso).

T
Ch1 MAG: 2244x HV:20kV WD:85mm Px: 31 nm

Fonte: criada pelo autor

Na figura 5.45 é apresentado o espectro de energia dispersiva (EDS) para
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o ponto 164, na regiao indicada por W na figura 5.44, como sendo tungsténio e em
destaque os picos de energia para o tungsténio (Z = 74) da camada eletrénica M
e L, a correlagédo entre amplitude dos picos M dos graficos de W que mostram as

propor¢des em massa de tungsténio do compdsito W10Cu1Ni.

Figura 5.45 Espectro de energia dispersiva (EDS) na regido de tungsténio (W) da amostra
W10Cu1Ni.
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Fonte: criada pelo autor

Na figura 5.46 é apresentado o espectro de energia dispersiva (EDS) para
o ponto 165, da regido, na figura 5.44 indicado como de presenga do cobre-niquel
(CuNi). No espectro as intensidades estdo separadas por elemento e a
intensidade dos picos sdo proporcionais a presenga do elemento na composicao
em massa na regido observada. Os picos de energia de transigdo da camada
eletrénica L para o cobre (Z = 29) e o niquel (Z = 28) quando sobrepostos indicam
a possibilidade de formagao da solugéo solida CuNi nas proporgdes em massa do
compdsito W10Cu1Ni. E também possivel observar picos do elemento tungsténio
(W) inferindo que houve formacgao de difusdo de cobre-niquel na superficie do
tungsténio (W). Na regido assinalada por 165 na figura 5.44 é possivel observar a

presenca de particulas finas do elemento tungsténio.
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Figura 5.46 Espectro de energia dispersiva (EDS) na regidao do cobre-niquel (CuNi) da amostra
W10Cu1Ni.
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Fonte: criada pelo autor

A tabela 5.18 apresenta os valores obtidos por técnica de varredura por
energia dispersiva (EDS) para os elementos quimicos presentes na regido
indicada da amostra W10Cu1Ni da figura 5.44. O indicador de contagens por
elemento na area de varredura de feixe (I-65) indicam a presencga de 1,04% do

elemento tungsténio, presenca de 72,58% de cobre e 26,38% do niquel.

Tabela 5.18 Dados de composigdo quimica por EDS da regido CuNi da amostra W10Cu1Ni.

Elemento Numero Principais Massa Erro Erro
atbmico componentes normalizada absoluto relativo
(N) presentes (% massa) (%) (%)
(kcps)
w 74 45 1,91 17,23 0,28
Cu 29 3134 77,70 3,39 2,23
Ni 28 1139 21,01 4,36 0,78

Fonte: criada por autor

A micrografia Optica da figura 5.47 ilustra a superficie da amostra de
composi¢cao W8Cu1Ni onde as particulas de tungsténio estdo dispersas na liga
CuNi.
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Figura 5.47 Micrografia 6tica

da superficie da amostra de composi¢ao W8Cu1Ni.
_— o . " \ - 1 _" R

Fonte: criada de autor
A figura 5.48 mostra a imagem da micrografia MEV com andlise de uma

regidao de interface, em que ocorreu boa condigdo de formagado e a difusdo do
intermetalico CuNi, ancorando aglomerados de particulas do tungsténio [21,23].
Na imagem é possivel observar o melhor preenchimento dos poros por agao da
sinterizacdo de fase liquida e o preenchimento volumétrico por particulas de
tungsténio em fase sélida [22,23].

Figura 5.48 Micrografia MEV da amostra W8Cu1Ni representando as regides da fase liquida CuNi

(cinza escuro) e da fase composta por particulados grossos e aglometrados finos de tungsténio
(cinza claro).

166
Ch1 MAG: 8352x HV:20kV WD: 10.7 mm Px:8nm

Fonte: criada por autor
Na figura 5.49 é apresentado o espectro de energia dispersiva (EDS) para

a figura 5.48, o ponto 162 marca a regidao da composi¢gdao WCuNi e o ponto 163
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marca a regido da composicdo CuNi. Na figura 5.49, os picos de energia da
transicdo de camada eletronica L para o cobre (Z = 29) e niquel (Z = 28) ,quando
sobrepostos indicam a possibilidade de formacdo da solucdo sélida CuNi ,nas
propor¢des em massa, do composto W8Cu1Ni para a regido CuNi da figura 5.48

(contraste cinza escuro).

Figura 5.49 Espectro de energia dispersiva (EDS) na regidao CuNi da amostra W8Cu1Ni.
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Fonte: criada pelo autor

Na figura 5.50 é apresentado o espectro de energia dispersiva (EDS) para
a regiao figura 5.48 no ponto 161 demarcando o elemento tungsténio (W). Na
figura 5.50 é importante destacar os picos de energia para o tungsténio (Z = 74)
da camada eletrbnica M, L e a correlagdo entre amplitude dos picos W que
indicam proporgdes de massa do tungsténio no compdédsito W8Cu1Ni. A regido da
figura 5.48 (cinza claro) representa o elemento tungsténio (W) em separado da
regido (cinza escuro) indicando que nao houve difusdo de liga Cu-Ni sobre o
elemento tungsténio (W).
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Figura 5.50 Espectro de energia dispersiva (EDS) na regido do tungsténio (W) da amostra
W8Cu1Ni.
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Fonte: criada por autor

A tabela 5.19 apresenta os valores relativos para os elementos quimicos
presentes na regido indicada da amostra W8Cu1Ni. O indicador de contagens por
elemento na area de varredura de feixe (I-61) indicam a presenca de 91,07% do

elemento tungsténio, presenca de 7,42% de cobre e 1,51% do niquel.

Tabela 5.19 Dados de composigdo quimica por EDS da amostra W8Cu1Ni.

Elemento Numero Principais Massa Erro Erro
atémico componentes normalizada absoluto relativo
presentes (% massa) (%) (%)
(N) (kcps)
w 74 12838 91,72 8,96 5,23
Cu 29 1046 7,23 7,89 3,06
Ni 28 213 1,96 2,15 2,51

Fonte: criada por autor

A micrografia otica da figura 5.51 ilustra a superficie da amostra de
composicao W6Cu1Ni, representando as particulas de tungsténio dispersas na
liga CuNi e ilhas da liga CuNi, dispersas na superficie, com a porosidade

representada pelos pontos em preto.
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Fonte: criada por autor

A figura 5.52 mostra a micrografia MEV com anadlise de uma regido de
interface onde ocorreu a formacdo e difusdo da liga CuNi, ancorando
aglomerados de particulas do tungsténio [21]. Na imagem é possivel observar o
melhor preenchimento dos poros por acédo da sinterizacdo de fase liquida e o

preenchimento volumétrico por particulas de tungsténio em fase sélida [22,23].

Figura 5.52 Micrografia MEV da amostra da mistura W6Cu1Ni na regido da fase liquida CuNi
(regido escura) e da fase composta por particulados de tungsténio (regido clara).
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Fonte: criada por autor
Na figura 5.53 é apresentado o espectro de energia dispersiva (EDS) para

as regides indicadas como CuNi na figura 5.52. E importante destacar que,
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embora semiquantitativo, os picos de energia da camada eletrébnica L para o
cobre (Z = 29) e niquel (Z = 28) quando sobrepostos indicam a possibilidade de
formacdo da solugdao soélida CuNi, nas proporcbes em massa do composto
WG6CuU1Ni para a regido CuNi da figura 5.52 (cinza escuro).

Figura 5.53 Espectro de energia dispersiva (EDS) na regido CuNi da amostra W6Cu1Ni.
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Fonte: criada por autor

Na figura 5.54 é apresentado espectro de energia dispersiva (EDS) para a
regido indicada, como tungsténio (W),na figura 5.52. Ainda na figura 5.52 é
importante destacar os picos transicdo de energia para o tungsténio (Z = 74), da
camada eletrébnica M e L a correlagcdo entre intensidades dos picos indicam a
presenga em massa de tungsténio (W) nas propor¢des do composito W6Cu1Ni.
As regides estdo separadas por elemento na mesma figura. Em cinza escuro
(CuNi) indicado que houve difusdo da liga Cobre-Niquel sobre as particulas de
tungsténio com formagao de ancoragem dos aglomerados de tungsténio em corpo

solido.
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Figura 5.54 Espectro de energia dispersiva (EDS) na regido do tungsténio (W) da amostra
WG6CuU1Ni
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Fonte: criada por autor.

Na tabela 5.20, estdo destacados os valores proporcionais em
porcentagem dos elementos presentes na composigdo das amostras W6Cu1Ni. O
indicador de contagens por elemento na area de varredura de feixe (W) indicam a
presenca de 91,88% do elemento tungsténio, presenga de 6,67% de cobre e
1,45% do niquel.

Tabela 5.20 Dados de composig¢édo quimica por EDS da amostra W6Cu1Ni.

Elemento Numero Principais Massa Erro Erro
atbmico componentes normalizada absoluto relativo
(N) presentes (% massa) (%) (%)
(kcps)
(W) 74 11192 93,22 9,01 4,88
(Cu) 29 815 6,51 5,51 3,41
(Ni) 28 177 0,27 1,73 2,55

Fonte: criada por autor

5.3.4 Vacuo

Foi utilizado um forno tubular com auxilio de uma bomba de vacuo
mecanica, para a retirada do ar atmosférico e onde é adicionado o gas hidrogénio
(H2) como atmosfera redutora na pressao de 0,8 atm. A rampa de aquecimento foi
de 6,5 °C / min e plataforma na temperatura de 1.100 °C por 180 min. Nestes
parametros foram sinterizadas as composi¢cdes W10Cu1,5Ni, W10Cu1Ni,
W8Cu1Ni, W6Cu1Ni, W1INi e WO,5Ni. Apdés a sinterizacdo destas amostras
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houveram a apresentacdo de caracteristicas mecanicas com aspectos de corpo
sélido, boa resisténcia na ancoragem das particulas de tungsténio.

Nestas condigbes, as composi¢gdes do sistema W-Cu-Ni apresentaram
densidades inferiores aquelas obtidas em sinterizagdo nos fornos tubulares com
fluxo de arraste. Ao comparar a resisténcia por desgaste, por abrasagem em
lixamento, entre as amostras de composicdo W1Ni e WO0,5Ni as amostras W1Ni
apresentaram maior resisténcia e caracteristicas de sinterizado solido e foram
analisadas por microscopia 6ptica conforme ilustra a figura 5.55 para serem

utilizadas em ensaios de atenuacao.

Figura 5.55 Micrografia optica na regido de borda da amostra de composigao W1Ni.

R g

Fonte: criada por autor

Na figura 5.56 €& apresentada a micrografia MEV da amostra W1Ni
destacando a regido de borda, em que é observado que as particulas de
tungsténio (W) da superficie estdo molhadas pelo niquel que solubilizou [70]. A
superficie da amostra apresentou pequenas fissuras e alta porosidade que podem
ser atribuidas a baixa pressdo de compactacao e ao efeito relaxamento (spring-
back). A amostra apresentou melhor ancoragem e formagao do compésito sélido
na regiao de borda. Por agédo da sinterizagdo, com fase liquida, as particulas de
niquel fundido difundiram melhor na regido de borda da amostra, quando
comparada com a regiao central.
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Figura 5.56 Micrografia MEV da regi@o de borda da amostra de composi¢éo W1Ni.
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Fonte: criada por autor

A micrografia MEV da figura 5.56 mostra a distribuicdo irregular do
fundente niquel, entre as particulas do tungsténio e existéncia de alto indice de
porosidade. A alta porosidade pode ser verificada pelo calculo da densidade
geométrica que resultou em 10,28 g.cm™ quando o valor tedrico é de 17,6 g.cm™.
O baixo teor de niquel na composicdo W1Ni pode ser apontado como fator da
baixa dispersdo da fase liquida, na regido central reduzindo a resisténcia
mecanica. A figura 5.57 apresenta o espectro de EDS para a area 141 (W)
indicada pela figura 5.56, na regido de borda da amostra W1Ni. O resultado da
analise do espectro de EDS indica que os picos M-a1 em 1,8 keV ultrapassam
intensidade de 5,0 cps/eV e sdo de transigdo da energia caracteristica do atomo
de tungsténio. Os picos L-a1 sdo caracteristicos do elemento niquel marcados em
1,4 keV com pico inferior a intensidade de 0,5 cps/ev para a transigdo da energia
caracteristica do elemento niquel e indicando proporcionalidade superior a

presencga de 1,0% em massa de niquel na regiao.

Figura 5.57 Espectro de energia dispersiva (EDS) mostrando a composi¢gao quimica na regido de
borda da amostra W1Ni.
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Fonte: criada de autor

A tabela 5.21 apresenta os dados quantitativos para o espectro EDS da
figura 5.57 e os valores obtidos para os elementos quimicos, na regiao de borda
em 141 da amostra W1Ni. Os valores indicam que no ponto existe a presenca de

99,29% tungsténio e 0,71% do elemento niquel.

Tabela 5.21 Dados de composigdo quimica por EDS da regiao de tungsténio (W) da amostra
W1Ni.

Elemento Numero Principais Massa Erro Erro
atbmico componentes normalizada absoluto relativo
(N) presentes (% massa) (%) (%)
(keps)
(W) 74 11576 99,29 1,39 0,88
(Ni) 28 9 0,71 8,73 3,72

Fonte: criada de autor

A figura 5.58 mostra o espectro de EDS na regido de borda da amostra
W1Ni, detalhando o espectro de energia sobre o ponto 142 na figura 5.56. O
espectro de EDS indica os picos M-a1 em 1,8 keV ultrapassaram a intensidade de
1,0 cps/ev e sao da transi¢cao de energia caracteristica da camada do elemento
tungsténio. Os picos L-a1 em 1,4 keV estdo com intensidade préximo de 2.0
cps/ev e sao da transicdo de energia caracteristica da camada do elemento
niquel.

Figura 5.58 Espectro de energia dispersiva (EDS) representando a regido de predominancia do
niquel sobre a amostra da mistura W1Ni.
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Fonte: criada de autor

Na tabela 5.22 estdo representando os dados quantitativos por EDS dos
valores obtidos para a presenca dos elementos quimicos no material
caracterizado na regido central da amostra W1Ni, ilustrada na figura 5.58, sobre a
superficie de predominancia do niquel. Os valores indicam que no ponto existe a
presenca de 10,09% do elemento tungsténio (W) e a presenca de 89,91%

elemento niquel.

Tabela 5.22 Dados por EDS de composicdo quimica da amostra W1Ni na regido de
predominancia de niquel (142).

Elemento Numero Principais Massa Composicao Erro Erro
atémico componentes normalizada em &tomos absoluto relativo
presentes (% massa) (%) (%) (%)
(N) (kcps)
(W) 74 4709 20,38 10.09 2,17 3,23
(Ni) 28 18391 79,62 89.91 5,33 2,79

Fonte: criada de autor

As amostras obtidas para o sistema W-Ni apresentaram baixa resisténcia
nos aglomerados de tungsténio. As amostras do sistema W-Cu apresentaram
oxidacao superficial e em volume degradando da forma solida, ocorrendo
desaglomeragéo por perda da jungao entre os particulados de tungsténio por agéao
da oxidagao entre as particulas de tungsténio e a ancoragem pelo sélido de cobre
obtido da sinterizagdo com fase liquida. As misturas W8Cu1Ni (figura 5.47) e
W6CuU1Ni (figura 5.51) do compactado a verde em pressao de 450 MPa

apresentaram resisténcia mecanica de sélido, enquanto as amostras de mistura
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W10Cu1Ni em mesma pressao fragilizaram. As mesmas composi¢gdes em massa
em pressao de 650 Mpa, resultaram em amostras de melhor resisténcia mecanica
e houve consolidagdo do compactado em sinterizado sélido. As amostras de
composicao W8Cu1Ni e W6Cu1Ni que foram sinterizadas em forno tubular com
atmosfera de 1 atm sob fluxo de argdnio de 600 mL/min a rampa de aquecimento
usada foi de 23,3 °C/min, até atingir a temperatura de 1.400 °C. O patamar de
1400 °C foi mantido por 240 min e a taxa de resfriamento exponencial ambiente
até atingir 38 °C, mantido o fluxo de gas argbnio resultaram em amostras com
resisténcia meanica, dureza e densidade que atendem a necessidade para

material de atenuacao da radiacao.

5.4 Ensaios de microdureza Vickers

As caracteristicas finais de um material estdo associadas as determinacoes
de projeto e o desempenho nas fungbes depende das suas propriedades fisico-
quimicas [137,140]. As propriedades de resisténcia mecanica ao impacto foi
obtido através de ensaios de microdureza Vickers. A figura 5.59 ilustra os pontos
onde foram feitos os ensaios de dureza [141].

Figura 5.59 Regides utilizadas para ensaios de microdureza Vickers na superficie e na regido do
corte transversa I- AB das amostras das misturas do sistema W-Cu-Ni.

vA

Fonte: criada de autor

Para os ensaios de microdureza foi usado carga de 25 g (98,07 mN). Os
valores de microdureza obtidos para as amostras de misturas sinterizadas
puderam ser comparados com os valores obtido na amostra padrao de referéncia

de tungsténio. Os resultados sao apresentados na tabela 5.23.
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Tabela 5.23 Dados dos valores de microdureza Vickers obtido nos ensaios de laboratério para as
amostras de misturas de sinterizados do sistema W-Cu-Ni.

Densidade Microdureza por regido nas amostras

geométrica
Amostras média

calculada (1) (2) (3) 4) (5) (6) uHV

(g.cm™)
Tungsténio 19 21 579,3 4997 5324 5518 5623 597,2 553,38
99,9% (Ref.)
W10Cu1Ni 13,00 2372 2495 1789 1974 1358 191,3 198,3
WB8Cu1Ni 12,95 232,7 2491 2786 296,7 2356 291,7 264,
W6Cu1Ni 13,58 318,3 327,7 257,2 298,1 226,7 391,8 303,3
W1Ni 11.91 197,14 361,7 196,5 296,0 1924 216,2 1958

Fonte: criada de autor

As variacdes nos valores de microdureza sdo em parte decorrentes de
poros na superficie do material, microporos que apresentam abertura, proximo da
superficie e heterogeneidade induzem informag¢des com erro via ensaio [78,142].
A tabela 5.23 apresenta o teste de microdureza da amostra W1Ni com valores
dispersivos entre si e ndo convergem com a dureza do metal tungsténio. A
superficie polida da amostra apresenta particulas grandes do p6 de tungsténio
onde é possivel, o apoio do identador e obter medida. Outras posi¢cdes nao
oferecem superficie para o apoio do identador; em outras quando apoiado a
pressao pode deslocar o particulado em funcao da alta porosidade do sinterizado
[139]. A figura 5.60 ilustra as amostras de composicdo W6Cu1Ni as quais
obtiveram resultados satisfatérios e melhor atendem as propriedades de ser
composito para a atenuagao da radiagédo. Estas amostras foram compactadas em
450 MPa e 650 MPa e sinterizadas sob atmosfera de protecdo com fluxo de
argénio 600 mL/min em temperatura de 1.400 °C atingindo densidade média de
13,00 g.cm™.

Figura 5.60 Amostra W6Cu1Ni (a) como sinterizada (b) segéo de corte (c) embutida e polida para
caracterizagado por metalografia.

(@) (b)

Fonte: criada de autor
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Os resultados alcangados nas amostras sinterizadas em forno elétrico e ao
ar ficaram abaixo do desejado. A sinterizagéo feita em forno industrial de esteira,
em atmosfera com fluxo de gas com mistura (N2-H,) comercial, resultou em
amostras com baixa resisténcia mecéanica. A utilizagcdo de forno a vacuo com
atmosfera de gas redutor (H;) forneceu melhores resultados de resisténcia
mecanica e menor variagdo dimensional quando comparado com o uso de
atmosfera protetiva, por meio do uso de gas argbnio. A utilizagdo do fluxo de
arraste usando gas de protecao argénio (Ar) em forno tubular eliminou a oxidagao
superficial, observada em sinterizacdo no forno convencional com atmosfera ar.
As amostras obtidas com essa técnica de sinterizagdo apresentaram os valores
mais altos como resultado do teste de microdureza.

As sinterizagdes em forno a vacuo (pressdes ~ 102 atm) em atmosfera
redutora, contida com gas de hidrogénio (H3) eliminou os problemas de reagdes
de oxidacao para as amostras do sistema W-Ni e W-Cu-Ni. Para as amostras do
sistema W-Cu compostas por cobre eletrolitico apresentaram efeito de

desagregamento e fissuras decorrente de oxidagao.

5.5 Atenuacao da radiacao gama

As amostras obtidas na composicao W10Cu1Ni, W8Cu1Ni e W6Cu1Ni
apresentaram as propriedades desejadas para compor a estrutura de blindagem
contra a radiacdo em equipamentos de transporte ou estacionario. Essas
amostras foram selecionadas para os ensaios experimental de atenuacido da
radiacdo. Para os ensaios de atenuacgao foi aplicada a técnica de colimacao de
feixe estreito (Narrow Beam Collimated Geometry - NBCG@). Para obter resultados
experimentais da atenuacédo da radiagdo gama sobre as amostras selecionadas
foi utilizada as fontes radioativas de Cobalto-60.

Os resultados dos ensaios séo representados por graficos de espectro de
energia e tabelas que mostraram os dados em funcao da razéo (Iy/lp), onde (lp) a
contagem absoluta no detetor de fétons em livre caminho da fonte ao detector (da
fonte). A contagem de fétons apds a transmisséo do feixe no meio material (lx) é a
contagem absoluta dos fotos transmitidos através do meio material, apos
atenuacao pela amostra. Os valores apresentados nos graficos foram obtidos
apo6s a elaboragdo de calibragdo (canal x energia), dos detectores e dos

equipamentos eletrénicos utilizados.
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A figura 5.61 ilustra o espectro de energia para livre caminho da radiagao
que contém os picos de energia do Cobalto-60 (1.173 keV e 1.332 keV), com os
valores maximos de contagens no detector. Os espectros de energia com ensaios
experimentais nas amostras de misturas e tabelas com a contagem de fotons x
energia dos picos correspondentes indicam os valores de atenuac&o para cada
amostra. Os valores da energia ensaiada diferem do valor de radiagdo gama do
Molibdénio-99 em 140 keV devem ser calculados, ajustados e normalizados por

simulacao no software XCOM (NIST).

Figura 5.61 Grafico do espectro resultante do ensaio experimental, em tempo de 2000 segundos,
ilustrativo dos valores de calibragdo canal em detetor e energia da radiagdo e como fonte a
radiagao de fundo (espectro de branco) para ajuste de contagens.
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Fonte: criada de autor

O valor maximo obtido em emissdo radiante é a atividade da fonte
que é funcdo da massa e da meia-vida do radionuclideo (amplitude no espectro
de energia). A energia radiante é propriedade caracteristica do féton (hv) do
especifico decaimento do radiois6topo (Cobalto-60 pico-1 = 1173 keV e pico-2 =
1332 keV). A razdo de atenuagéo |/l € valor que relaciona a intensidade
incidente que é a emissdo de fétons na origem da fonte (l) e a medida da
intensidade transmitida em uma espessura definida no material absorvedor (lx)).

O valor da relagcdo (lx/lo) = 1), neste caso, indica a inexisténcia de

absor¢cao de energia radiante pelo meio material. Quando um meio material
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(amostra) é posicionado entre o detector de radiagéo e a fonte de Co-60 ocorre
atenuacdo que pode ser quantificada e definida como coeficiente linear de
atenuacgao (u) do material [16, 27, 111].

O valor |/l = 0,5 fornece a reducgéo de radiagdo a 50% do valor para
efeito de queda da radiacdo a sua metade inicial (Half Value Layer - HVL) que
ocorre entre os picos de energia onde os fétons emitidos pela fonte caem em 50%
dos fétons que chegam ao detector [109-111].

A figura 5.62 ilustra o ensaio experimental houve contagem de 9570 fétons
emitidos com a energia de 1.173 keV e 7011 fétons emitidos com a energia de
1.332 keV. Nos ensaios foi possivel obter resultados com melhor precisao,

fazendo repetigdes em varreduras com intervalos de 1.700 s.

Figura 5.62 Grafico do espectro resultante do ensaio experimental em tempo de 1700 segundos
de atenuagdo da radiagdo ilustrando os dois picos (1173 keV, 1332 keV) para a fonte radioativa
de Co-60 distante 100 mm do detector sem material de atenuagéo, livre caminho no ar.
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Fonte: criada de autor

Para melhor analise dos resultados em ensaios de atenuacgéo da radiagao
devem ser considerados o coeficiente de atenuacgao linear (umat) do material para
a energia ou faixa de energia do foton e o efeito fisico predominante, como ilustra
a figura 3.3 para as faixas de energia entre 100 keV e 1400 keV.

A figura 5.63 apresenta o resultado do ensaio experimental da atenuagéo

da radiagéo para a amostra de composicdo W10Cu1Ni. O valor de referéncia é o



120

sinal de intensidade resultante da atenuagdo da amostra de tungsténio.

Figura 5.63 Grafico do espectro resultante do ensaio experimental de atenuagéo da radiagéo da

amostra W10Cu1Ni.
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A tabela 5.24 mostra os valores obtidos durante o tempo de 2000 s., no

ensaio experimental de atenuacdo da radiacido com fonte do cobalto-60 por feixe

estreito para a amostra W10Cu1Ni com espessura de 10,0 mm.

Tabela 5.24 Valores das intensidades obtidas para a média dos picos de energia da radiagao do

Cobalto-60 para as amostras W10Cu1Ni.

Sinterizado Razdode Coeficiente Coeficiente
Densidade densidade Foétons Foétons atenuagao de Linear de
Amostra de - . s ~ ~
P tedrica média total transmitidos  (I/lp) atenuagdo  Absorcdo
referéncia 3 ) R
(g.cm™) calculada  (lo) (1y) massivo Mot (mM™)
(g.cm's) (cng'1)
W10Cu1Ni 18,26 10,31 9804 8909 0,909 0,954 0,9837

Fonte: criada de autor

A figura 5.64 apresenta o resultado do ensaio experimental da atenuacéao

da radiagdo para a amostra W8Cu1Ni. O valor de referéncia é o sinal de

intensidade resultante da atenuagdo da amostra de tungsténio.



Figura 5.64 Gréfico do espectro resultante do

amostra W8Cu1Ni.
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A tabela 5.25 mostra os valores obtidos durante o tempo de 2000 s., no

ensaio experimental de atenuagao da radiagdo com fonte do cobalto-60 por feixe

estreito para a amostra W8Cu1Ni com espessura de 10,0 mm.

Tabela 5.25 Valores das intensidades obtidas para a média dos picos de energia da radiagao do

Cobalto-60 para as amostras W8Cu1Ni.

Sinterizado Razdo de Coeficiente Coeficiente
Amostra Densidade densidade Foétons Fotons atenuacdo de Linear de
de tedrica média total transmitidos  (I,/lp) atenuagdo Absorgao
referéncia (g.cm-3)  calculada  (lp) (1y) massivo Hror (cm™)
(g_;.cm's) (cng_;'1)
WS8Cu1Ni 18,31 10,83 10544 8863 0,841 1,732 1,8753

Fonte: criada de autor

A figura 5.65 apresenta o resultado do ensaio experimental da atenuacao

da radiagao para a amostra de composicdo W6Cu1Ni. O valor de referéncia é o

sinal de intensidade, resultante da atenuacdo da amostra de tungsténio.

Figura 5.65 Grafico do espectro resultante do ensaio experimental de atenuagdo da radiagdo da amostra

W6CuU1Ni.
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A tabela 5.26 mostra os valores obtidos durante o tempo de 2000 s., no
ensaio experimental de atenuagéo da radiagdo com fonte do cobalto-60, por feixe

estreito para a amostra W6Cu1Ni com espessura de 10,0 mm.

Tabela 5.26 Valores das intensidades obtidas para a média dos picos de energia da radiagéo do
Cobalto-60 para as amostras W6Cu1Ni.

Sinterizado Razdo de Coeficiente Coeficiente
Amostra Densidade densidade Foétons Foétons atenuagcdo de Linear de
de tedrica média total transmitidos  (l,/lg) atenuagdo Absorgao
referéncia (g.cm'3) calculada (lo) (1y) massivo Mot (cm'1)
(g.cm'3) (cm29'1)
W6CuU1Ni 18,57 13,38 10027 8376 0,835 1,803 2,4127

Fonte: criada de autor

A figura 5.66 apresenta o resultado do ensaio experimental da atenuagao
da radiacéo para a amostra de composicao W1Ni. O valor de referéncia é o sinal

de intensidade resultante da atenuagado da amostra de tungsténio.
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Figura 5.66 Grafico do espectro resultante do ensaio experimental de atenuagcéo da radiagao da
amostra de composigado W1Ni.
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A tabela 5.26 mostra os valores obtidos durante o tempo de 2000 s., no
ensaio experimental de atenuagao da radiacdo com fonte do cobalto-60 por feixe

estreito para a amostra W1Ni com espessura de 10,0 mm.

Tabela 5.27 Valores das intensidades obtidas para a média dos picos de energia da radiagao do
Cobalto-60 para as amostras W1Ni.

Sinterizado Razdo de Coeficiente Coeficiente
Amostra Densidade densidade Foétons Foétons atenuagcdo de Linear de
de tedrica média total transmitidos  (I,/lp) atenuacdo Absorgéo
referéncia (g.cm's) calculada (lo) (1y) massivo Mot (cm'1)
(g_:j.cm's) (cng_;'1)
W1Ni 19,20 10,01 9899 8353 0,844 1,696 0,1697

Fonte: criada de autor

A atenuacdo ocorre em fungcdo da porcentagem em massa de cada
elemento da amostra W-Cu-Ni e sua respectiva densidade. O valor do coeficiente
de atenuacao linear através do ar, dos gases retido ou auséncia de material no
volume de vazios, ou poros sao influenciados devido a estes fatores de reducéao
da eficiéncia da atenuacdo, em decorréncia da menor densidade da amostra. O
coeficiente de atenuacgao linear é fungao da energia. Cada elemento na amostra

implica quantitativamente na atenuacdo da radiacdo e esse valor € dado pelo
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parametro de intensidade (lI.) em cada energia (hv). Deste modo é possivel
comparar os valores experimentais obtidos para cada amostra e os valores
tedricos calculados podendo assim determinar indiretamente a porosidade (Mar)
presente no material compdsito, em funcido da atenuacdo esperada para a
densidade tedrica.

A tabela 5.28 mostra dados sobre as amostras dos materiais de referéncia
mencionados com valores simulados pelo software WinXCOM (NIST) [21] da
energia 150 keV para aproximagao aos raios gama emitidos pelo decaimento do
Molibdénio-99 com energia de 140 keV e da energia 1500 keV para aproximag¢ao
aos raios gama emitidos pelo decaimento do Cobalto-60 com energia média de
1250 keV.

Tabela 5.28 Propriedades das amostras de referéncia (WinXCOM Database)

Material Densidade Massa Atémica Coeficiente de atenuagéo
de Elemento tedrica (u.m.a) massivo (cm?g”)
referéncia (g.cm™) 150 keV 1500 keV
Chumbo (Pb) 82 11,34 207,20 2,014 0,0522
Tungsténio (W) 74 19,25 183,84 1,581 0,0500

Fonte: criada de autor

A aplicacdo do fator de correcdo built-up (NIST) para o calculo de
blindagem para raios-X e raios gama. A tabela 5.29 ilustra os valores de
coeficiente linear de absor¢éo (u) em fungdo da energia do féton e do material
absorvedor sem os necessarios ajustes que devem ser aplicados no calculo final
da blindagem [37,41].

Tabela 5.29 Coeficientes Linear de Absorcdo (u) dos elementos utilizados na composi¢cao do
sistema W-Cu-Ni relacionados por energia da radiagdo gama do cobalto-60 pelo database NIST
[41].

Energia da Elemento Valor ()
radiacao y (keV)

1.137 Tungsténio 1,058 x 107
1.332 Tungsténio 5,00 x 107
1.137 Cobre 2,217 x 10
1.332 Cobre 5,264 x 10
1.137 Niquel 2,208 x 10™
1.332 Niquel 5,015 x 10
1.137 Ar 1,00 x 10
1.332 Ar 2,05 x 107

Fonte: criada de autor
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A tabela 5.30 apresenta os valores de referéncia e resultado dos calculos
para o coeficiente HVL de atenuacédo onde foram consideradas as densidades e
as concentragdo em massa de cada elemento nas amostras dos compdésitos

obtidos por uso da Eq. 13 ajustada.

Tabela 5.30 Valores comparativos de espessura para atenuagao de camada semi-redutora (HVL)
dos elementos referéncia e de composi¢ao do sistema W-Cu-Ni e W-Ni.

Densidade Valor de

Amostra (g.cm®) HVL

(mm)
Tungsténio (NIST). 19,25 7,90
Chumbo (NIST). 11,34 12,5
Tungsténio Ref. (99,9%) 19,06 6,67
Chumbo Ref. (99,9%) 11,03 12.5
W10Cu1Ni 10,31 10,89
W8Cu1Ni 10,83 11,15
W6ECuU1Ni 13,38 9,27
W1Ni 10,01 11,23

Fonte: criada de autor

A atenuacdo da radiagdo gama obtida nos ensaios experimentais
consideraram os picos de 1.137 keV e 1.332 keV do radiois6topo Co-60. Para
obter o valor de espessura da camada semi-redutora (HVT) usando os materiais

compositos propostos foi usado o valor médio de energia (1.250 keV) dos picos.



126

6 CONCLUSAO

Das amostras produzidas do sistema W-Cu, W-Cu-Ni e W-Ni as amostras
obtidas com composicao inédita W6Cu1Ni e aplicadas a atenuagao da radiagao
apresentaram os melhores resultados. As caracteristicas fisico-quimicas
apresentadas pela composicdo W6Cu1Ni apresentam densidade e dureza
compativeis ao metal tungsténio. A densidade alcangada no compdésito W6Cu1Ni
é de 13,38 g.cm'3, superior quando comparada a densidade do chumbo 11,03
g.cm™, material de uso geral em blindagem contra a radiacao.

O valores para HVL (NIST) para o tungsténio € 7,90 mm e o valor para HVL
obtido para o compdsito W6Cu1Ni é 9,27 mm, sendo de 12,5 mm para o chumbo,
indicando melhor caracteristica para blindagem. A temperatura de fusdo do
chumbo ¢ 600,6 °C [NIST] e a temperatura de fusdo experimental para o
composito W6Cu1Ni & 890 OC, caracteristica necessaria para blindagem a
radiacdo em equipamentos de transporte de radiofarmacos. Os resultados obtidos
para as caracteristicas finais de densidade média (13,0 g.cm'3), dureza média
(303 HV) e os valores do coeficiente camada semi-redutora (HLV) de 9,27 mm na
energia de 1.250 keV permite concluir que o compdsito pode ser utilizado como
material alternativo para blindagem da radiagao gama.

O uso do moinho de esferas mostrou eficiéncia para a redugao do tamanho
meédio das particulas do pé tungsténio (de 63 pm para 45 uym) que resultou no
aumento da taxa de empacotamento.A utilizacdo combinada do moinho de bolas
como misturador dos pos da composicdo auxiliaram na homogeneizagdo da
mistura e reducdo do tamanho de particula na composigéo resultou em maior
densificagdo do compactado verde.

Para o sistema W-Cu-Ni os teores (massa) de cobre entre 8,0% e 6,0% e
do niquel entre 2,0% e 1,0% maximizaram as caracteristicas mecanicas e de
atenuacgao.A sinterizagcdo com fase liquida dos pds de cobre e niquel ancoraram
as particulas do tungsténio formando aglomerados densos, solidos e de boa
rigidez.

A utilizagdo da técnica de sinterizagdo com fase liquida com a liga Cu-Ni
apresenta vantagens para a redugdo na temperatura de sinterizagdo e
consequente reducgéo de custo na produgao dos compositos.

Na composi¢do em massa de cobre entre 5,0% Cu e 15,0% do diagrama

de fase do binario CuNi é obtido os requisitos minimos que atendem parametros
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de forno para temperaturas préxima de 1.400 °C. para sinterizacdo do sistema W-
Cu-Ni.Essas caracteristicas fazem do compésito W6Cu1Ni o material alternativo

para ser utilizado como material de blindagem da radiagdo gama.
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7. SUGESTAO PARA TRABALHOS FUTUROS

Como extensdo deste estudo fica proposto a aplicacdo de analises de
analises térmicas DTA, DSC e dilatometria, com objetivo de conseguir maior
densificagdo no sistema W-Cu-Ni. Estes ensaios térmicos experimentais em
compositos metalicos sdo pouco divulgados na literatura especializada. Os
resultados obtidos poderdo auxiliar no maior entendimento da mecéanica de
sinterizacao e oxidacio do tungsténio a baixas temperaturas.

O metal tungsténio quando utilizado como matriz nos compodsitos dos
sistemas W-Ni, W-Cu, W-Cu-Ni, W-C, pode oferecer pardmetros e caracteristicas
favoraveis para sinterizagdo em  temperatura  considerada  baixa
(aproximadamente 1200 °C). O uso destes outros pds de metal como elementos
de sinterizacao fase liquida sugerem oferecer compdsitos com maior dureza e
maior resisténcia mecanica.

O estudo da metalurgia do pé na obtengdo de materiais alternativos para
aplicagdes na area nuclear, em particular a protecao contra a radiacéo, apresenta
vantagens como os aspectos ecolégicos em relagdo ao chumbo, material
tradicionalmente destinado a essa finalidade além de proporcionar producao a

baixo custo com economia de energia e quantidade minima de material residual.
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