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RESUMO 

Os autores estudam os princípios ele contrôle clim ensio-
1,i;i ele pastilhas ele UO 2 para elementos combustíveis ele rea
tores, aplicando-os ao caso do reator sub-crítico "Re-Suco" 
cm cons fm ção no Instituto de En ergia Atômica, São Paulo. 
Com base na definição do "índice àe srnt erização", foram es
tabelecidas as expressões que relacionam as principais variá
veis em jôgo, cujos valores são obtidos experimentalmente. A 
aplicação do "índice de sinterização" permite escolher a se
quência de operações mais c0nvenienfe do ponto de vista 
de in vestimento e de despesas de fab ricação e fa cilitar o con
trôle de qualidade durante a fabricação das pastilhas. Nas 
conclusões estão indicadas as fa ixas de variação permissíveis 
dos valores dos principais característicos geométricos e fí 
sicos para satisfazer aos dados de projeto do reator. 

l. INTROD UÇÃO 

É de conhecimento ge ral que os combustíveis nucl ea res cerâ
micos apresentam particular interêsse, principalmente por possi
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 combustiveis cerâmicos para rea tores reside na faixa 
de tolerâncias muito rígida das dimensões das peças constituintes. 
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Na manufatura de precisão de peças cerâmicas em geral a tole
rância de dimensões é de 1 % no caso de dimensões de mai s de 
10 111111. Para reatores em que o elemento combustivel seja cons
tituido por pastilhas de material cerâmico encapsulado em reves
timento metálico compativel, é desejavel que as flutuações de 
dim ensões sejam bastante inferiores a I o/c 1

• Convém lembra r 
que é em geral inconveniente serem as pastilhas esmerilhadas por 
"centerl ess grinder" para acêrto das dimensões, porquanto ass im 
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 fi ssuras, as quai s influenciarão desfa
voravelmente o comportamento do material no rea tor. 

No caso dos elementos combustíveis do reator sub-críti co 
"Re-Suco" as tolerâncias dimensionais são bastante mais amplas 
em virtude de serem quase as ambientes as temperaturas de fun
cionamento. Não obstante, fo i julgado conveniente adotar um 
método rí gido de contrôle dimensional para permitir redu zir os 
custos de fabri cação, e, ao mesmo tempo, fo rnecer experiência 
para ulterior desenvolvimento de combustíveis cerâmicos para 
reatores de potência. 

2. íNDICE DE SI NTERIZAÇÃO 

A sinteriz ação de corpos compactados de U0 2 é fenomeno 
cujo mecanismo tem sido muito es tudado. Supõe-se que a sin 
terização seja determinada principalmente pela difusão de átomos 
de oxi gênio intersticiais em excesso sôbre a quantidade estequ io
métrica 2

• Diversos outros fatôres intervém, parecendo os prin
cipais serem a relação 0 / U do material e a superfície espec ífica 
do pó 3

• Não exi ste, entretanto, ainda es tudo sistemático da 
influência de tôdas as inúmeras vari áveis que intervém, sejam 
as relacionadas aos pós utilizados, sejam as que decorrem das 
etapas do processo de sinterização. 

Entretanto, sem se preocupar com as causas mic roscop1cas 
ou com o mecanismo da sinteri zação, preferem os autores consi
derar a sinterização como o processo de fechamento de poros 
do material compactado, em virtude da aplicação de temperatura, 
por tempo determinado, ao material. Assim entendida, a sinteri
densidade da substância que o constitue. No caso do U02 
zação é encarada sob o ponto de vi sta "macroscópico", isto é, 
do efeito que resulta do processo de sinterização. 

O limite teó rico da sinterização é portanto a ausência de 
póros no materi al, isto é, o sólido sinteriz ado apresenta a mesma 
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ter-se-ia um sólido de densidade 10,97 g/ cm3, conforme os me
lhores dados disponíveis. 

O índice de sinteri zação Is pode então ser definido como 

Is = 
Ve - Vs 

onde Ve é a percentagem volumétrica de vasios no es tado com
pactado e Vs é a percentagem volumétrica de vazios no estado 
s interizado. É evidente que 

Ve = 1 -

v, = 1 -

onde ds, de e d1 são respectivamente as densidades nos estados 
sinteri zado e compactado e a densidade teórica. 

Da definição resulta 

Is ( 1) 

·OU 

(2) 

Antes de qualquer verificação ex perimental , é necessa no que 
o índice assim definid o satisfaça às seguintes condições de con-
tôrno: 

a) Is = 1 se de é qualquer ds = d1 

b) Is = o se de é qualquer ds de 

e) de = d1 se ds é qualquer ds d t 

Constata-se assim que: a) é satisfeita a menos de de = dL; 
b) é satisfeita a menos de de = di e c) é satisfeita como se 
pode verificar na expressão ( 2); na expressão ( 1) ter-se-á uma 
indeterminação. 

Com base na expressão (2) foram representados na fig. 1 
os valores de ds em função de de para vários valores de Is. Essas 
retas, representativas dessa função, não são definidas nos pontos 
.de = O e de = d1. 
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de , 9 / cm3 

F ig. 1 - Variação dos valores de d, em fu nção de 
de para va lores de I , va ri áve is el e O a 100% . 

3. ANÁ LI SE DAS CONDIÇÕES DE GEOMETRIA PARA AS 
PASTILHAS DE UO, PARA O REATOR "RE-S UCO" 

As tolerâncias dimensionais das pasti lhas para o reato r "Re
Suco" são bem mais amplas do ponto de vista de térmica do 
reator do qu e no caso de pastilhas desti1iadas a rea tores de po
tência. Entretanto, ai nda assim, devem as pastilhas a serem pro
duzidas ter suas dimensões dent ro de determinados limites rí gi
dos após terem sido sinteri zadas. O processo qu e se emprega 
para sa tisfaze r a essas condições geomét ricas é o seguinte: após 
algumas experiências preliminares, dim ensiona-se a matri z para a 
compactação de forma que a pasti lha, depois de sinterizada em 
determinadas condições, se aproxime o mai s poss ível da especi
ficação. Muitas vêzes se prevê excesso nas dimensões, o qual é 
corrigido por esmerilhamento superficial, o que entretanto é de
saconselhado, conforme foi lembrado anteriormente. 

Por êsses motivos não se cogitou de esmerilhamento final 
para a produção das pastilhas sinterizadas destinadas ao reator 
"Re-Suco"; além disso, e para gan har precioso tempo, a matriz 
fôra encomendada enquanto ainda se achavam em curso os es
tudos referentes à contração na operação de sinterização. 
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Para solucionar o problema, raciocinaram os autores da se
gu inte manei ra : entre a pastilha no estado compactado e a pas
tilha no estado sinterizado deve haver uma diferença de massa, 
resultante de dois fatôres principais: vo la tilização de materiai s 
in corporados à ca rga ( aglomerantes e lubrificantes) e modificação 
da relação O / U no processo de sinterização, principalmente quan
do rea lizada sob atmosfera de hidrogênio. 

Chamando-se 

(3) 
ms 

onde me e ms rep resenta m, respectivamente, as massas nos esta
dos compactado e sinterizado, êsse índice /3 traduzirá essas va
riações de massa no processo. Supondo uma modificação quase 
extrema em que o valor da relação O / U passasse de 2, 15 a 2,01 
no processo de sinterização, e no caso usual de se utilizar 2% de 
aglomerante e 0,5% de lubrificante na carga de óxido U0 2,15 
o valor de i3 é de 1,34, isto é, a massa unitária de material 
.compactado, nas condições indicadas, reduz-se a 0,96758 uni
dades de massa nas condições da sinterização. 

É evidente que l:i será tanto mais próximo da unidade quan
to menor a quantidade de aglomerante e de lubrificante incor
porada à carga e quanto mais próxima da es tequiométrica fôr a 
relação 0 / U do pó tratado. 

40 ~--~--~----r-----.-----.---...-----, 

3S L_ __ .J._ __ ...J.... __ _._ __ __,_ __ ___.. ___ .__ _ __, 

o 2 4 • • 10 12 

Fig. 2 - Variacão de ~• em funcão de I , para va lo
res determinados de d,, e supondo-se valores deter

minados para r, e r,. 

14 
X.' 'li, 
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Em seguida : pode-se esperar qu e durante a sinterização a 
pastilha sofra contração axial diferente da contração diametral. 
Pode-se assim definir 

(4) 

ond e 'Pc e 'Ps representam os diâmetros nos estado compactado e 
si nterizado, respectivamente, e hc e h8 as alturas correspondentes. 

Resultam assim as equações: 

111 e = Is 111 s (5) 

((Jc 
J z 

he 
== --

((J s hs 
(6) 

de 
4 me = 2 

7r ((J e he 
(7) 

ds 
4 me 

2 
7r ((J; hs 

(8) 

J s 
ds - de 

di - de 
(9) 

Das quatro ~rimeiras equações resulta 

que, substituída em (9) resu lta 

3 i..,
3 ds - d i ! ., •e ?s = --------....,.....-,-

12 Is ds (l - Is) 

Nessa equação ds é dada pelas condições do reato r, 'Pe pela 
matriz e 'Ps pela condição geomét rica. Podem assim ser traçadas 
as curvas de 'Ps em função de /8 para vários valores de ds, supondo 
um certo valor de / 2 e de Is (fig. 2). 

Verificando-se experimentalm ente os valores mais prováveis 
de /3 em um dado processamento, e de / 2 numa dada geometria, 
pode-se obter na fig . 2 o valor de 18 compatível com a condição 
de geometria. Para êsse Is a fig. 1 indica a densidade no es tado 
co mpactado necessá ria para que seja satisfeita a condição de 
densidade. Ter-se-ão assim sa tisfeitas ambas as condições, a 
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densidade e a geomet ri a. Convém obse rva r que não é de se 
esperar grandes flutu ações nos valores de /9 e de / 2, corno deco rre 
de suas próprias def inições. 

4 . AP LICAÇÃO DO " íNDICE DE SINTER IZAÇÃO" 

A aplicação do " ín dice de sin terização" corno anteriorm ente 
proposto, pode assumir dois aspectos de interêsse: 

a) Escolha ela sequência ele operações mais conveniente cio 
ponto ele vista ela economia e cio investi mento na insta
lação; e 

b) Cont rôle ele qualidade durante a fab ri cação, uma vez fi 
xada a sequência elas operações. 

No caso particular das pas til has pa ra o reator " Re-Suco", o 
valor fi xado pelo projeto para a densidade no es tado sinterizado 
era d s = 6,60 g/ cm3, devendo 'Ps = 38,00 mm, a matri z especial
mente construída para êsse fim fo rn ecendo 'Pc = 40, 15 mm nas 
cond ições de compactação escolh idas para as cargas produzidas. 

Na especificação da pas tilha admitia-se uma certa va riação 
de densidade bem como certa va ri ação de diâmetro . Além di sso, 
a matr iz de compactação fo rnecia pas tilhas que, mantidas co ns
tantes tôdas as condições de fab ricação, apresentavam vari ação 
aleatória de di âmetro dentro de certos limites. Essas va riações 
são, contudo, problema de contrôle durante a fa bricação, segundo 
aspecto da questão e que será tratado mais adiante. 
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O trabalh o foi iniciado examinando-se vári as sequências de 
operação poss íveis, tanto com base nos trabalhos anteriores à or
ganização da Divi são de Metalurgia Nuclea r corno nos ex istentes 
na literatura. Com base nessas orientações, fo ram produz idas 
94 pastilhas sinterizadas, obtidas em diferentes condições de re
dução de diuranato de arnônio, diferentes aglomerantes, diferentes 
proporções de aglomerantes na carga, diferentes tempos de condi
cionamento, diferentes diâmetros, etc. Os índices f z e /3 dessas 
pastilhas podem ser exam in ados corno variáveis aleatórias de dis
tribuição normal, pois "essa di stribuição justifica-se teó ricamente, 
tôda vez que o atributo observado resulta da soma de numerosas 
variáveis ocasionais, independentes de variança pequena em 
comparação com a variança do atributo. Êste esquema é, por 
exemplo, apresentado pelos produtos industria is, onde a qualidade 
final resulta da soma de efeitos de vários processos interm e
diários, cuj os efeitos são independentes entre si" 4 

• 

.., 10 

~ .. . ... 

o 2,5 5 7,5 10 10,91 
'e • 9/cm3 

Fig. 4 - Aplicação no caso "Re-Suco" : pa ra de com
preendido entre 6,04 e 6,37 g/cm' e I , compreendido 
entre 6,07 e 10,30 % poder-se-ã ter a certeza de d, fi-

car compreendida entre 6,34 e 6,95 g/cm'. 

É evidente que as médias T; e r; dessas 94 pastilhas não re
presentam os valores mais prováveis de /2 e / 3 numa determinada 
sequência de operações, mas, desde que a variança apresentada 
por f 2 e por /3 seja pequena, é razoável a adopção dêsses valores 
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médios como ori entação para a escolha da sequência das opera
-ções. 

Na aná li se feita, os índices /2 e /3 ob ti dos para essas 94 pas
tilhas, com 1 O, 20 e 40 111111 de diâmetro, em consequência da 
-precisão dos aparelhos de medida empregados, fo ram os se
guintes: 

/2 = 1,00 com s2(/2) = 0,000109 e s (/2) = 0,01 

/3 = 1,0268 com s2(/3) = 0,000276 e s (l3) = 0,0 166 
onde / 2 e Ia são as médias ari tméticas, s2(/2) e s3(/3) são as res 
pectivas varianças e s (/2) e s(/3) são os respectivos desvios-
1desvios-padrão. 

:S. CONCLUSõES 

1 . Escolha da sequência de operações - De acôrdo com os 
,dados apresentados ( fig . 2) para se obter pasti lhas sinterizadas 
com 'f s 1= 38,00 mm e d s = 6,60 g/ cm 3 a partir de pasti lhas de 
•'fc = 40,15 mm, deve-se ter /8 ·= 8,29 % e, pela fig. 1, as pasti lh as 
devem ter de = 6,20 g/ cm 3

• É evidente que este resultado auxi 
lia o trabalho experimental pois dispensam-se a priori condições 

,., 
E 

~ •. .., 

10 

7,5 

o 5 8,20 7,5 10 10,97 

de • 9/cm3 

F ig. 5 - Aplicação no caso "Re-Suco" : para d, = 
6,20 g/cm3 e para que d, fique compreendida entre 
6,55 e 6,65 g/cm', o valor de I , deverá fi car com-

preendido entre os limites de 7,34 e 9,43 % • 
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de sinterização muito severas que dariam 18 muito elevado, bem 
como limita-se a procura de densidades no es tado compactado a 
va lores da ordem de 6, 20 g/ cm 3

• 

2. Contrôle da qualidade durante a fabrica ção - Os resul
tados anteriores podem ser encarados sob vários aspectos no que 
diz respeito ao contrôle de qua li dade durante a fabricação. Exa
minam-se a seguir as conclusões qu e podem ser tiradas de inte
rêsse direto para o trabalho em questão. 

a) A fi g. 2 dá o máximo valor de Is para que a condi
ção de geometria seja sati sfeita; consequentemente, a fig . 1 for
neceria o mínimo ela densidade no es tado compactado compa
tível com uma certa condi ção de geometri a. 

10,97 

V 
., 
~ ... 
. ... 

10 

7,5 

,1/ 
1.15 7 
11,55 V 

5 / 

V 
2,5 

/ !?~ 

V 
O 2,5 5 7,5 10 10,97 

de , 9/cm5 

Fig. 6 - Aplicação no caso "Re-Su co" : para I , = 
8,29 % para que d, fi que compreendida entre os va 
lores 6,55 e 6,65 g/ cm' , de te rá de var iar entre 

6,15 e 6,26 g/ cm' . 

No caso do "Re-Suco" dever-se-ia ter 37,5 111111 ~ 'fs ~ 38,5 
mm e 6,55 g/ cm 3 ~ ds ~ 6,65 / gcm3, e, portanto, na fi g. 3 
ter-se-á I, :s; 10,39 % e na fig 1 de 2:: 6,04 g/ cm3

• 

b) A fig. 2 dá o mínimo va lor de I , para que a condição ele 
geometria seja sempre sati sfeita; consequentemente, na fig. 1 ter
se-á o máximo valor da densidade no es tado compactado compa
tível com uma certa condição de geometria. 
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No caso do "Re-Suco", por exempl o, dever-se-á ter, confo r
me a fig. 3: I . ~ 6,07% e na fig. 1 d0 ~ 6,370 g/ cm3

• 

c) Pa ra pas tilhas produ zid as nas mesmas condições, é ra
zoável qu e se espere uma certa va ri ação aleatóri a de Is para as 
mesmas condições de sin te rização. A fi g. 2 dá a va ri ação má
xima adm issível para Is pa ra que a condi ção de geomet ria possa 
ser sempre sa ti sfeita; no caso do "Re-Suco" é naturalmente ne
cessá rio· que o contrôle sôbre as ope rações, principa lmente as de 
sin te ri zação, assegure um valor de Is compreendido entre 6,07% e 
10,39 %. 

d) Além da variação aleatóri a de Is é de se esperar um a va
riação aleatória de de pa ra pas til has produzidas nas mesmas con
dições. Co nh ecendo-se es tas va ri ações que são ca racterísti cas 
do processo de fa bricação, pode-se determinar na fi g. 1 qual a 
fa ixa de tolerância para d., que com êste processo va i se r pos
sível sa ti sfazer. 

No caso do "Re-Suco" para de compreendido entre 6,04 e 
6,37 g/ cm3 e Is comp reendido entre 6,07 e 10,39 %, confo rme in
dicado na fig. 4, pode r-se-á no máximo ter a ce rteza de sa tisfa
ze r a fa ixa de d., entre os valores de 6,34 e 6,95 g/ cm3

• 

e) Se no processo de fa bricação se verificar de pràticamente 
constante, pode-se determinar na fig. 1 qual a máxima vari ação 
de Is admissível para que uma certa fa ixa de tolerância de ds 
possa ser sempre obedecida . Ain da no caso cio "Re-Suco" para 
de = 6,20 g/ cm3 e para se satisfazer a condição de densidade 
in dicada, isto é, que ds fique compreendida entre 6,55 e 6,65 g/ cm\ 
deve-se ter ele acôrdo co m a fi g. 5 ín dice de sin te rização Is com
preendi do entre 7,34 e 9,43 %. 

f) Se no processo de fa bricação se verificar que Is é prati
camente constante, pode-se de termin ar pelo gráfico da fi g. 1 qual 
a máxima va riação de de admissível para que um a certa faixa de 
tole rância de d8 possa ser sempre obedecida . Ass im, no caso do 
"Re-Suco" para Is = 8,29 %, e para que seja sa ti sfeita a condição 
de densidade especi ficada, isto é que ds fiqu e compreendida entre 
6,55 e 6,65 g/ cm3, confo rm e mostra a fi g. 6, o va lor de de terá 
de fica r compreendido entre 6, 15 e 6,26 g/ cm3

• 
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