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Los autores estudiara los principios de contro] di

mensional de pastillas de UOg para elementos combustibles de 

reactores, aplicándolos al caso del reactor sub-critico "Re-

Suco" en construcción en el Instituto de Energia AtSniicaj São 

Paulo» Con base en la definición del "indice de sinterización", 

fueran establecidos las expresiones que relacionan las princ¿ 

pales variables en juego, cuyos valores son obtenidos experi

mentalmente. La aplicación del "indice de sinterización perm_i 

te escoger la secuencia de operaciones mas convenientes desde 

el punto de vista de la inversion y de los gastos de fabrica

ción y facilitar el control de cualidad durante la fabricación 

de las pastillas. En las conclusiones están indicadas las tole 

rancias permisibles en los valores de las principales caract£ 

risticas geométricas y físicas para satisfacer a los datos de 

proyecto del reactor. 

SOMAIRE 

Les auteurs étudient les principes de controle des 

pastilles de UO^ qui seront utilisées comme combustibles pour 

le réacteur sous-critique "Re-Suco" en construction à l'Insti-

tuto de Energia Atômica - São Paulo. 

Considérant la définition de "index de frittage",fu 

rent établies les expressions qui rélient les principales va

riables dont les valeurs sont obtenues expérimentalement. 

L'application de 1* "index de frittage" perraet de 

choisir la suite d'opérations plus convenable du point de vue 

dépense de fabrication et contrôle de qualité pendant la fabii 

cation des pastilles. 



Comme conclusion, on indique les bandes des variati 
ons permissibles des valeurs des principales caractéristiques 
géométriques et fisiques pour bien mener le projet du réacteur. 

ABSTRACT 

The authors study the principles of dimensional control 
of UOg pellets for reactor fuel elements and its use to the "Re-
"Suco" sub-critical reactor which is being built at the Insti
tute de Energia Atomica, Sao Paulo. 

The expressions that relate the principal actual 
variables, were established based on the definition of the 
"sintering ratio". This concept permits to choose the most 
convenient flowsheet on the standpoint of capital investment 
and fabrication cost, simplifying the quality control during 
the pellet fabrication. The ranges of permissible deviation 
of the values of tne principal geometrical and physical 
characteristics to satisfy the design features of the reactor 
are indicated. 
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T H A R C ! S 1 ( 1 D . D L S o U Z A S A N T O S 

C L A U H R T R r ; N C H DL F R L I T A S 

R H S U A\ o 
Os aiilorcs c.sliidam os principios de controle dinicnsio-

uíi! dv pastilhas de i '0,¡ para elementos combustíveis de rea
tores, aplicando-os ao caso do reator sub-critico "Re-Suco" 
eni construção no Instituto de Energia Atômica. São Pauto. 
Com base na definição do "índice de sinterização". foram es
tabelecidas as expressões c¡ue relacionam as principais variá
veis em iogo. cujos valores são obtidos experimentalmente. A 
aplicação do "Índice de sinterização" permite escolher a se-
quência de operações mais conveniente do ponto de vista 
de investimento e de despesas de fabricação e facilitar o con
trole de qualidade durante a fabricação das pastilhas. Nas 
conclusões e.<;tão indicadas as fai.xas de variação permissiveis 
dos valores dos principais característicos geométricos c fí
sicos para satisfazer aos dados de projeto do reator. 

1. I N T R O D U Ç Ã O 

É de conhecimento geral que os combust íveis nucleares ce râ 
micos apresentam particular interesse, principalmente por poss i 
bilitarem temperaturas elevadas de operação, o que concorre para 
o aumento do rendimento térmico do reator. 

Uma das grandes dificuldades encontradas na produção dos 
elementos combustíveis cerâmicos para reatores reside na faixa 
de tolerâncias muito rigida das dimensões das peças consti tuintes. 

( 1 ) C o n t r i b u i ç ã o T é c n i c a N." 539 . A p r e s e n t a d a a o X V I I I C o n g i e s s o A n u a l da 
A B M ; B e l o H o r i z o n t e , j u l h o de 1 9 6 3 . 

( 2 ) M e m b r o d a A B M ; R e s p o n s á v e l pe la S e c ç ã o de M e t a l o g r a f í a , D i v i s ã o de 
M e t a l u r g i a , I n s t i t u t o de P e s q u i s a s T e c n o l ó g i c a s ; a n t e r i o r m e n t e n a D i v i s ã o 
dc .Meta lurg ia N u c l e a r , I n s t i t u t o de E n e r g i a A t ô m i c a , S ã o P a u l o , SP. 

( 3 ) M e m b r o d a A B M ; Div i são de M e t a l u r g i a , I n s t i t u t o de P e s q u i s a s T e c n o 
lóg icas , e m comis-são no I n s t i t u t o de E n e r g i a A t ô m i c a , n a che f ia d a Di
v i s ã o de M e t a l u r g i a N u c l e a r , I n s t i t u t o de E n e r g i a A t ô m i c a , S ã o P a u l o , SP . 

( 4 i M e m b r o d a A B M : Div i são de M e t a l u r g i a N u c l e a r , I n s t i t u t o de E n e r g i a 
A t ô m i c a , São P a u l o . 
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2 . Í N D I C E D E S I N T E R I Z . A Ç Ã O 

A sinterização de corpos compactados de U O j é fenómeno 
cujo mecanismo tem sido muito estudado. Supõe-se que a sin
terização seja determinada principalmente pela difusão de á tomos 
de oxigênio intersticiais em excesso sobre a quantidade estequio-
métrica -. Diversos outros fatores intervém, parecendo os prin
cipais serem a relação O / U do material e a superfície específ ica 
do pó ^ Não existe, entretanto, ainda estudo sis temático da 
influência de todas as inúmeras variáveis que intervém, sejam 
as relacionadas aos pós utilizados, sejam as que decorrem das 
etapas do processo de s inter ização. 

Entretanto, sem se preocupar com as causas microscópicas 

ou com o mecanismo da sinter ização, preferem os autores cons i 

derar a s inter ização como o processo de fechamento de poros 

do material compactado, em virtude da apl icação de temperatura, 

por tempo determinado, ao material. Assim entendida, a sínteri-

densidade da substância que o constitue. No caso do U O , 

zação é encarada sob o ponto de vista "macroscóp ico" , isto é, 

do efeito que resulta do processo de sinterização. 

O limite teórico da s inter ização é portanto a ausência de 

poros no material, isto c, o sólido sinterizado apresenta a mesma 

Na manufatura de precisão de peças cerâmicas em geral a tole
rância de dimensões é de 1 % no caso de dimensões de mais de 
10 mm. P a r a reatores em que o elemento combustivel seja cons 
tituido por pasti lhas de material cerâmico encapsulado em reves
timento metálico compatível, é desejável que as flutuações de 
dimensões sejam bastante inferiores a \Ç'h\ Convém lembrar 
que é em geral inconveniente serem as past i lhas esmeri lhadas por 
"centerless grinder" para acerto das dimensões, porquanto assim 
seria removida a camada pelicular cujas propriedades são em geral 
superiores às do núcleo, além de que essa operação pode deter
minar o aparecimento de fissuras, as quais influenciarão desfa
voravelmente o comportamento do material no reator. 

No caso dos elementos combust íveis do reator sub-cr í t ico 
" R e - S u c o " as tolerâncias dimensionais são bastante mais amplas 
em virtude de serem quase as ambientes as temperaturas de fun
cionamento. Não obstante, foi ju lgado conveniente adotar um 
método rigido de controle dimensional para permitir reduzir os 
custos de fabr icação, e, ao mesmo tempo, fornecer experiência 
para ulterior desenvolvimento de combustíveis cerâmicos para 
reatores de potência. 
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onde Ve é a percentagem volu.métrica de vasíos no estado com
pactado e i-'., é a percentagem volumétrica de vazios no estad(j 
sinterizado. É evidente que 

r, = 1 ~ 
di 

onde í/.„ d c e d, são respectivamente as densidades nos cstaeios 
sinterizado e compactado e a densidade teórica. 

Da definição resulta 

d.. - d.. 

ou 

d. = (] ~ L) d, + /., di ( 2 ) 

Antes de qualquer verif icação expei imental , é necessár io que 
o índice assim definido sat isfaça às seguintes condições de con
torno : 

a ) I, = 1 se d,, é qualijuer d „ = d i 

b ) /.s = 0 se d c é qualquer d^ = d,. 

c ) d r = d i se d s é qualquer d^ = d^ 

Consta ta-Se assim que: a ) c satisfeita a menos de d^ =- d,; 
b ) é satisfeita a menos de rf,, = c/t e c ) é sat isfei ta como se 
pode verificar na expressão ( 2 ) ; na expressão ( 1 ) te r -se-á uma 
indeteini inação. 

Com base na expressão ( 2 ) foram representados na fig. 1 
os valores de d s em função de d,, para vários valores de /,.. E s s a s 
retas, representativas dessa função, não são definidas nos pontos 
d, = O e í/, = dl. 

ter-se- ia uní sólido de densidade 10,97 g/cm", conforme os me
lhores dados disponíveis. 

O índice de sinterização /., pode então ser definido como 
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10,97 

n 10 
E 

7,5 

2 ,5 

9 0 % . 

^-- '^"^^^ 

^ ^ ^ ^ 

• 

2 , 5 7,5 10 10,97 

dc , O/em' 

Fig. 1 — \ ' a i ' i acão dos \^aloi'es de d s em f u n ç ã o de 
d c p a r a v a l o r e s de I , v a r i á v e i s de O a 1 0 0 % . 

3 . A N Á L I S E DAS C O N D I Ç Õ E S D E G E O M E T R I A PARA AS 

P A S T I L H A S D E UO., PARA O R E A T O R " R E - S U C O " 

As tolerâncias dimensionais das past i lhas para o reator " R e -
S u c o " são bem mais amplas do ponto de vista de térmica do 
reator do que no caso de past i lhas dest inadas a reatores de po
tência. Entretanto, ainda assim, devem as past i lhas a serem pro
duzidas ter suas dimensões dentro de determinados limites r ígi
dos após terem sido sinterizadas. O processo que se emprega 
para sat isfazer a essas condições geométr icas é o seguinte : após 
a lgumas experiências preliminares, dimensiona-se a matriz para a 
compac tação de forma que a pastilha, depois de sinterizada em 
determinadas condições, se aproxime o mais possível da especi 
f icação. Muitas vezes se prevê excesso nas dimensões, o qual é 
corrigido por esmeri lhamento superficial, o que entretanto é de
saconselhado, conforme foi lembrado anteriormente. 

Por esses motivos não se cogitou de esmeri lhamento final 
para a produção das past i lhas sinterizadas dest inadas ao reator 
" R e - S u c o " ; além disso, e para ganhar precioso tempo, a matriz 
fora encomendada enquanto ainda se achavam em curso os es 
tudos referentes à cont ração na operação de sinterização. 
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P a r a solucionar o problema, raciocinaram os autores da se 

guinte mane i ra : entre a pasti lha no estado compactado e a pas 

tilha no estado sinterizado deve haver uma diferença de massa , 

resultante de dois fatores pr incipais ; volat i l ização de materiais 

incorporados à ca rga (ag lomerantes e lubrif icantes) e modif icação 

da relação O/U no processo de sinterização, principalmente quan

do realizada sob atmosfera de hidrogênio. 

Cham ando-se 

( 3 ) 
in. 

onde / 72c e m, representam, respectivamente, as massas nos es ta 

dos compactado e sinterizado, esse índice traduzirá essas va

r iações de massa no processo. Supondo uma modif icação quase 

ext rema em que o valor da re lação O/U passas se de 2 ,15 a 2,01 

no processo de s inter ização, e no caso usual de se utilizar 2 % de 

aglomerante e 0 , 5 % de lubrificante na ca rga de óxido UO¿,ir, 
o valor de / , é de 1,34, isto é, a massa unitária de material 

compactado, nas condições indicadas, reduz-se a 0 , 9 6 7 5 8 uni

dades de massa nas condições da s inter ização. 

É evidente que será tanto mais próximo da unidade quan

to menor a quantidade de aglomerante e de lubrificante incor

porada à ca rga e quanto mais próxima da estequiométr ica fôr a 

re lação O / U do pó tratado. 

40 

39 ,76 

2 4 e G 10 12 

F i g . 2 — V a r i a ç ã o de <fa e m f u n ç ã o de I» p a r a v a l o 
res d e t e r m i n a d o s de d», e supondo-se v a l o r e s d e t e r 

m i n a d o s p a r a e I^. 

I » . K. 
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= / , ( 6 ) 

= (8) 
/7., 

í / , - í / e 

D a s quatro primeiras equações resulta 

dc = /. d. ^ 

/ . = ~ ( 9 ) 

que, substituida em ( 9 ) resulta 

•y{ d. - d, /. 

/ . d s ( \ - h ) 

Nessa equação Í/., é dada pelas condições do reator, ifc pela 
matriz e y;., pela condição geométr ica. Podem assim ser t raçadas 
as curvas de (o,, em função de /., para vários valores de rf», supondo 
um certo valor de /., e de /., ( f ig. 2 ) . 

Verif icando-se experimentalmente os valores mais prováveis 
de / , r em um dado processamento, e de A, numa dada geometria, 
pode-se obter na fig. 2 o valor de compatível com a condição 
de geometr ia . Pa ra esse a fig. 1 indica a densidade no estado 
compactado necessária para que seja satisfeita a condição de 
densidade. T e r - s e - ã o assim satisfeitas ambas as condições, a 

Eni seguida : pode-se esperar que durante a s interização a 
pastilha sofra contração axial diferente da cont ração diametral . 
Pode-se assim definir 

= / . ( 4 ) 

onde tpc e ip, representam os diâmetros nos estado compactado e 
sinterizado, respectivamente, e Ih- e //,, as al turas correspondentes . 

Resultam assim as equações : 

/77c = /n, ( 5 ) 
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densidade e a geometr ia . Convém observar que não é de se 
esperar grandes flutuações nos valores de /.,• e de /;., como decorre 
de suas própi ias definições. 

4 , A P L I C A Ç Ã O D O " Í N D I C E D E S I N T E R I Z A Ç Ã O " 

A apl icação do "índice de s in ter ização" como anteriormente 
proposto, pode assumir dois aspectos de interesse: 

a ) Escolha da sequência de operações mais conveniente do 
ponto de vista da economia e do investimento na insta
l ação ; e 

h ) Centróle de qualidade durante a fabr icação, unía vez fi
xada a sequência das operações . 

No caso particular das past i lhas para o reator " R e - S u c o " , o 
valor f ixado pelo projeto para a densidade no estado sinterizado 
era d., = 6 , 6 0 g/cm'', devendo ip, = 3 8 , 0 0 mm, a matriz especia l 
mente construida para esse fim fornecendo ip,. = 4 0 , 1 5 mm nas 
condições de compac tação escolhidas para as ca rgas produzidas. 

Na especif icação da pastilha admit ia-se uma certa var iação 
de densidade bem como cer ta var iação de diâmetro. Além disso, 
a matriz de compac tação fornecia past i lhas que, mantidas cons 
tantes todas as condições de fabr icação , apresentavam var iação 
aleatór ia de diâmetro dentro de certos limites. E s s a s var iações 
são, contudo, problema de controle durante a fabr icação , segundo 
aspecto da questão e que será tratado mais adiante. 

2 1 s o 
3S 

O 2 4 6 8 10 12 14 

1..% 
F i g . 3 — A p l i c a ç ã o no c a s o " R e - S u c o " de d e t e r m i n a ç ã o de Iv 

em f u n ç ã o de 
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O trabalho foi iniciado exaininando-se várias sequências de 
operação possíveis, tanto com base nos t rabalhos anteriores à or
ganização da Divisão de Metalurgia Nuclear corno nos existentes 
na literatura. Com base nessas or ientações, foram produzidas 
9 4 pastilhas sinterizadas, obt idas em diferentes condições de re
dução de diuranato de amónio, diferentes aglomerantes , diferentes 
proporções de aglomerantes na carga , diferentes tempos de condi
cionamento, diferentes diâmetros, etc. Os índices I2 e 1^ dessas 
pastilhas podem ser examinados como variáveis a leatór ias de dis
tribuição normal, pois "essa distribuição jus t i f ica-se teoricamente, 
toda vez que o atributo observado resulta da soma de numerosas 
variáveis ocasionais , independentes de var iança pequena em 
comparação com a variança do atributo. Es te esquema é, por 
exemplo, apresentado pelos produtos industriais, onde a qualidade 
final resulta da soma de efeitos de vários processos interme
diários, cujos efeitos são independentes entre s i " *. 

ro.97 

7,5 

6.99 

6,34 

2,5 

/ 

/ 
y y 

ff 

2.5 
5 7,5 

F i g . 4 — A p l i c a ç ã o no c a s o " R e - S u c o " ; p a r a d o c o m 

preendido e n t r e 6 , 0 4 e 6 , 3 7 g / c m " e I s c o m p r e e n d i d o 

e n t r e 6 , 0 7 e 1 0 , 3 0 % p o d e r - s e - ã t e r a c e r t e z a de d s fi

c a r c o m p r e e n d i d a e n t r e 6 , 3 4 e 6 , 9 5 g/cm-'. 

10 lOST 

É evidente que as médias l-¿ e / , dessas 9 4 past i lhas não re
presentam os valores mais prováveis de U_ e 4 numa determinada 
seqüência de operações , mas, desde que a var iança apresentada 
por ¡2 e por se ja pequena, é razoável a adopção desses valores 
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médios como orientação para a escollia da sequência das opera
ções . 

Na anál ise feita, os indices I., e A, obtidos para essas 9 4 pas 
tilhas, com 10, 2 0 e 4 0 mm de diâmetro, em consequência da 
precisão dos aparelhos de medida empregados, foram os se 
guintes : 

7 , = 1,00 com sHJ;) = 0 , 0 0 0 1 0 9 e ,-?(/,) = 0,01 

7 ^ = J , 0 2 6 8 com s-( / : , ) - 0 , 0 0 0 2 7 6 e = 0 , 0 1 6 6 

onde / , e 1,^ são as médias ar i tméticas , « - ( /o ) e « ' ^ ( / a ) são as res

pectivas var ianças e s{I-,) e 5 ( / . - , ) são os respectivos desvios-

desvios-padrão. 

5 . C O N C L U S Õ E S 

1 . Escolha da sequência de operações — D e acordo com os 
dados apresentados (fig. 2 ) para se obter past i lhas s inter izadas 
com <ps '= 3 8 , 0 0 mm e d^ = 6 ,60 g/cm^ a partir de past i lhas de 
¥>c = 4 0 , 1 5 mm, deve-se ter 8 , 2 9 % e, pela fig. 1, as past i lhas 
devem ter dc '— 6 , 2 0 g/cm' ' . É evidente que este resultado auxi 
lia o t rabalho experimental pois dispensam-se a priori condições 

10,97 

7,9 

2 í 

/ 

1 

6,65 1 
8,89 

o 2,5 9 6,20 7,S 10 10,97 

dj, , a / c m ' 

F i g . 5 — A p l i c a ç ã o no c a s o " R e - S u c o " : p a r a d c = 
6 , 2 0 g / c m = e p a r a que d » f ique c o m p r e e n d i d a e n t r e 
6 , 5 5 e 6 ,65 g /cm^, o v a l o r de I » d e v e r á f i c a r c o m 

preendido e n t r e os l imi tes de 7 ,34 e 9 , 4 3 % . 
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dc s inter ização muito severas que dariam muito elevado, bem 
como limita-se a procura de densidades no estado compactado a 
valores da ordem de 6 ,20 g/cnr*. 

2 . Controle da qualidade durante a fabricação — Os resul
tados anteriores podem ser encarados sob vários aspectos no que 
diz respeito ao controle de qualidade durante a fabr icação. E x a 
minam-se a seguir as conclusões que podem ser t i radas de inte
resse direto para o trabalho em questão. 

a ) A fig. 2 dá o máximo valor de para que a cond i 
ção de geometr ia se ja sat isfei ta ; consequentemente, a fig. 1 for
neceria o mínimo da densidade no estado compactado c o m p a 
tível com uma certa condição de geometria. 

10^7 

10 

7,5 

2,5 

/ 

5,83 

Î.5S 

jy 

2,5 
5 7,S 

<lc . «/cm» 
F i g . 6 — A p l i c a ç ã o no c a s o " R e - S u c o " : p a r a I s = 
8 , 2 9 % p a r a que d» f ique c o m p r e e n d i d a e n t r e os v a 
lores 6 ,55 e 6 ,65 g / cm», d^ t e r á de v a r i a r e n t r e 

6 ,15 e 6 ,26 g / c m » . 

10 10,97 

No caso do " R e - S u c o " dever-se-ia ter 3 7 , 5 mm < p., < 38,.5' 
mm e 6 ,55 g/cm'^ < d^ < 6 ,65 /gcn r ' , e, portanto, na fig. 3 
ter-se-á < 1 0 , 3 9 % e na fig I dc > 6 ,04 g/cm\ 

b ) A fig. 2 dá o mínimo valor de para que a condição de 
geometr ia se ja sempre sat isfei ta; consequentemente, na fig. 1 ter-
se-á o máximo valor da densidade no estado compactado c o m p a 
tível com uma certa condição de geometria. 
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No caso do " R e - S i i c o " , por exemplo, dever-se-á ter, confor
me a fig. 3 : / . > 6 , 0 7 e na fig. 1 d, < 6 , 3 7 0 g^cm' . 

c ) Para pastilhas produzidas nas mesmas condições , é ra
zoável que se espere uma cer ta var iação aleatória de para as 
mesmas condições de s inter ização. A fig. 2 dá a variaçã(j má
xima admissivel para /,,. para que a condição de geometr ia possa 
ser sempre sat isfei ta; no caso do " R e - S u c o " é naturalmente ne
cessár io que o controle sôhre as operações , principalmente as de 
s inter ização, assegure um valor de /., compreendido entre 6 , 0 7 ' Y - e 
1 0 , 3 9 % . 

d) Além da var iação aleatória de é de se esperar uma va

riação aleatória de d,, para pasti lhas produzidas nas mesmas con

dições. Conhecendo-se estas var iações que são carac te r í s t i cas 

do processo de fabr icação , pode-se determinai na fig. 1 qual a 

faixa de tolerância para d, que com este processo vai ser pos

sível satisfazer. 

No caso do " R e - S u c o " para d,, compreendido entre 6 ,04 e 

6,37 g / c n i ' e P compreendido entre 6 ,07 e \0,39^/c, conforme in

dicado na fig. 4, poder-se-á no máximo ter a cer teza de sa t i s fa 

zer a faixa de d, entre os valores de 6 ,34 e 6 ,95 g/cm' ' . 

e ) Se no processo de fabr icação se verificar d,, prat icamente 

constante , pode-se determinar na fig. 1 qual a máxima var iação 

de / , admissivel para que uma certa faixa de tolerância de c/., 

possa ser sempre obedecida. Ainda no caso do " R e - S u c o " para 

dr - 6 , 2 0 g /cm" e para se sat isfazer a condição de densidade 

indicada, isto é, que d, fique compreendida entre 6 ,55 e 6 ,65 g/cm'', 

deve-se ter de acordo com a fig. 5 índice de s inter ização /., com

preendido entre 7 , 34 e 9 , 4 3 % . 

f) S e no processo de fabr icação se verificar que é prat i 

camente constante, pode-se determinar pelo gráfico da fig. 1 qual 

a máx ima var iação de d,, admissível para que uma certa fa ixa de 

tolerância de rf., possa ser sempre obedecida. Assim, no caso do 

" R e - S u c o " para = 8 , 2 9 % , e para que seja satisfeita a condição 

de densidade especif icada, isto é que d., fique compreendida entre 

6 ,55 e 6 ,65 g / c n r \ conforme mostra a fig. 6, o valor de d e terá 

de ficar compreendido entre 6 ,15 e 6 , 2 6 g/cm-\ 
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