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RESUMO

Os autores estudam os principios de controle dimensio-
nad' de pastilhas de UO, para elementos combustiveis de rea-
tores, aplicando-os ao caso do reator sub-critico “Re-Suco”
em construgdo no Instituto de Energia Atomica, Sdo Paulo.
Com base na defini¢do do “indice de sinterizacao”, foram es-
tabelecidas as expressoes que relacionam as principais varia-
vets em jogo, cujos valores sao obtidos experimentalmente. A
aplicacao do “indice de sinterizacdo” permite escolher a se-
quéncia de operagcoes mais conveniente do ponto de vista
de investimento e de despesas de fabricacao e facilitar o con-
trole de qualidade durante a fabricacdo das pastilhas. Nas
conclusées estao indicadas as faixas de variacdo permissiveis
dos valores dos principais caracteristicos geométricos e fi-
sicos para satisfazer aos dados de projeto do reator.

INTRODUCAO

E de conhecimento geral que os combustiveis nucleares cera-
cos apresentam particular interésse, principalmente por possi-
itarem temperaturas elevadas de operagdo, o que concorre para

o aumento do rendimento térmico do reator.

Uma das grandes dificuldades encontradas na producdo dos

elementos combustiveis cerdmicos para reatores reside na faixa

de

(1)
(2)

(3)

(4)

tolerancias muito rigida das dimensdes das pecas constituintes.
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Na manufatura de precisdo de pecas ceramicas em geral a tole-
rancia de dimensodes ¢ de 1% no caso de dimensdes de mais de
10 mm. Para reatores em que o elemento combustivel seja cons-
tituido por pastilhas de material cerdmico encapsulado em reves-
timento metalico compativel, ¢ desejavel que as flutuacoes de
dimensoes sejam bastante inferiores a 1% '. Convém lembrar
que ¢ em geral inconveniente serem as pastilhas esmerilhadas por
“centerless grinder” para acérto das dimensdes, porquanto assim
seria removida a camada pelicular cujas propriedades sdo em geral
superiores as do nucleo, além de que essa operacao pode deter-
minar o aparecimento de fissuras, as quais influenciardao desfa-
voravelmente o comportamento do material no reator.

No caso dos elementos combustiveis do reator sub-critico
“Re-Suco” as tolerancias dimensionais sao bastante mais amplag
em virtude de serem quase as ambientes as temperaturas de fun-
cionamento. Nio obstante, foi julgado conveniente adotar um
método rigido de controle dimensional para permitir reduzir os
custos de fabricacdo, e, ao mesmo tempo, fornecer experiéncia

para ulterior desenvolvimento de combustiveis cerdmicos para
reatores de poténcia.

2. INDICE DE SINTERIZACAO

A sinterizacdo de corpos compactados de UO, é fenomeno
cujo mecanismo tem sido muito estudado. Supde-se que a sin-
terizacdo seja determinada principalmente pela difusdao de atomos
de oxigénio intersticiais em excesso sobre a quantidade estequio-
métrica . Diversos outros fatores intervém, parecendo os prin-
cipais serem a relagdo O/U do material e a superficie especifica
do p6s Nao existe, entretanto, ainda estudo sistematico da
influéncia de tddas as intimeras varidveis que intervém, sejam
as relacionadas aos pos utilizados, sejam as que decorrem das
etapas do processo de sinterizagao.

Entretanto, sem se preocupar com as causas microscopicas
ou com o mecanismo da sinterizagdo, preferem os autores consi-
derar a sinterizagdo como o processo de fechamento de poros
do material compactado, em virtude da aplicacdo de temperatura,
por tempo determinado, ao material. Assim entendida, a sinteri-
densidade da substancia que o constitue. No caso do UO,
zacdo ¢ encarada sob o ponto de vista “macroscopico”, isto ¢,
do efeito que resulta do processo de sinterizagdo.

O limite tedrico da sinterizacdo é portanto a auséncia de
poros no material, isto ¢, o solido sinterizado apresenta a mesma



CONTROLE DE PASTILHAS DE URANIA 761

ter-se-ia um soélido de densidade 10,97 g/cm? conforme os me-
lhores dados disponiveis.

O indice de sinteriza¢do /, pode entdo ser definido como

Vi = Wy
i P NS B

Ve

onde v, é a percentagem volumétrica de vasios no estado com-
pactado e v, ¢ a percentagem volumétrica de vazios no estado
sinterizado. E evidente que

Ve = 1 — de
d;
vy = 1 — &
d:

onde d,, d. e d, sdo respectivamente as densidades nos estados
sinterizado e compactado e a densidade tedrica.

Da definicdo resulta

o= s de (1)
dy — de
ou
d.c = (1 - [&) dv‘ + [S di (2)

Antes de qualquer verificacdo experimental, ¢ necessario que
o indice assim definido satisfaca as seguintes condicdes de con-
torno:

a) I, =1 se d. ¢ qualquer ds = d;
b) I, = se d. ¢ qualquer ds = d.
c) d. = d, se dy ¢ qualquer ds = d,

Constata-se assim que: a) ¢é satisfeita a menos de d. = d;
b) ¢é satisfeita a menos de d. = d; e ¢) ¢ satisfeita como se
pode verificar na expressdo (2); na expressao (1) ter-se-a uma
indeterminacao.

Com base na expressdo (2) foram representados na fig. 1
os valores de d, em fungio de d. para varios valores de /.. Essas
retas, representativas dessa fun¢do, ndo sdo definidas nos pontos
d(,:Oedc:d,.
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Fig. 1 — Variacdo dos valores de ds em funcao de
d. para valores de Is varidveis de 0 a 1009%.

3. ANALISE DAS CONDICOES DE GEOMETRIA PARA AS
PASTILHAS DE UO, PARA O REATOR “RE-SUCO”

As tolerancias dimensionais das pastilhas para o reator “Re-
Suco” s3o bem mais amplas do ponto de vista de térmica do
reator do que no caso de pastilhas destinadas a reatores de po-
téncia. Entretanto, ainda assim, devem as pastilhas a serem pro-
duzidas ter suas dimensdes dentro de determinados limites rigi-
dos apos terem sido sinterizadas. O processo que se emprega
para satisfazer a essas condi¢bes geométricas ¢ o seguinte: apos
algumas experiéncias preliminares, dimensiona-se a matriz para a
compactacdo de forma que a pastilha, depois de sinterizada em
determinadas condi¢des, se aproxime o mais possivel da especi-
ficagdo. Muitas vézes se prevé excesso nas dimensdes, o qual ¢
corrigido por esmerilnamento superficial, o que entretanto ¢ de-
saconselhado, conforme foi lembrado anteriormente.

Por ésses motivos ndo se cogitou de esmerilhamento final
para a producdo das pastilhas sinterizadas destinadas ao reator
“Re-Suco”; além disso, e para ganhar precioso tempo, a matriz
fora encomendada enquanto ainda se achavam em curso os es-
tudos referentes a contracdo na operacdo de sinterizacao.
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Para solucionar o problema, raciocinaram os autores da se-
guinte maneira: entre a pastilha no estado compactado e a pas-
tilha no estado sinterizado deve haver uma diferenca de massa,
resultante de dois fatores principais: volatilizacdo de materiais
incorporados a carga (aglomerantes e lubrificantes) e modificacio
da relacdo O/U no processo de sinterizacdo, principalmente quan-
do realizada sob atmosfera de hidrogénio.

Chamando-se

me.

I, = (3)

g

onde m. e m, representam, respectivamente, as massas nos esta-
dos compactado e sinterizado, &sse indice /, traduzird essas va-
riagdes de massa no processo. Supondo uma modificacio quase
extrema em que o valor da relacdo O/U passasse de 2,15 a 2,01
no processo de sinteriza¢do, e no caso usual de se utilizar 2% de
aglomerante e 0,5% de lubrificante na carga de o6xido UO.,;
o valor de I, é de 1,34, isto ¢, a massa unitaria de material
compactado, nas condicdes indicadas, reduz-se a 0,96758 uni-
dades de massa nas condi¢des da sinterizacao.

E evidente que /, serd tanto mais proximo da unidade quan-
to menor a quantidade de aglomerante e de lubrificante incor-
porada a carga e quanto mais proxima da estequiométrica for a
relacdo O/U do pé tratado.

E;” \\‘\
38 \‘
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Fig. 2 — Variacdo de ¢s em funcdo de Is para valo-
res determinados de ds, e supondo-se valores deter-
minados para I, e I,
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Em seguida: pode-se esperar que durante a sinterizacao a
pastilha sofra contracdo axial diferente da contracdo diametrai.
Pode-se assim definir

e ht‘
- 2

Ps h.\'

(4)

onde ¢. e ¢, representam os didmetros nos estado compactado e
sinterizado, respectivamente, e i, e h; as alturas correspondentes.

Resultam assim as equacoes:

e = Iy 1 (5)
R he (6)
¢s /Is
dp = ——4 /271«~ (7)
T ¢ N )
g, = 28 (8)
T @5 g
I, = _ds —de (9)
d{ - dv:

Das quatro primeiras equacoes resulta

3
m—hhm( “)
. Pe

que, substituida em (9) resulta

52 ds - d{ I.\'

3 7
Y$="T10, di(1—1,)

=

Nessa equacdo d, ¢ dada pelas condicoes do reator, ¢. pela
matriz e ¢, pela condicao geométrica. Podem assim ser tracadas
as curvas de ¢, em funcdo de / para varios valores de d;, supondo
um certo valor de /, e de /[, (fig. 2).

Verificando-se experimentalmente os valores mais provaveis
de I, em um dado processamento, e de /, numa dada geometria,
pode-se obter na fig. 2 o valor de /, compativel com a condicao
de geometria. Para &sse /; a fig. 1 indica a densidade no estado
compactado necessaria para que seja satisfeita a condi¢ao de
densidade. Ter-se-ao assim satisfeitas ambas as condicoes, a
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densidade e a geometria. Convém observar que ndo ¢ de se
esperar grandes flutuagdes nos valores de /, e de /,, como decorre
de suas proprias defini¢oes.

4. APLICACAO DO “INDICE DE SINTERIZACAO”

A aplicaco do “indice de sinterizacdo” como anteriormente
proposto, pode assumir dois aspectos de interésse:

a) Escolha da sequéncia de operacies mais conveniente do
ponto de vista da economia e do investimento na insta-
lacdo; e

b) Controle de qualidade durante a fabricacao, uma vez fi-
xada a sequéncia das operacoes.

No caso particular das pastilhas para o reator “Re-Suco”, o
valor fixado pelo projeto para a densidade no estado sinterizado
era d, = 6,60 g/cm?®, devendo ¢; = 38,00 mm, a matriz especial-
mente construida para ésse fim fornecendo ¢, = 40,15 mm nas
condicdes de compactacdo escolhidas para as cargas produzidas.

Na especificacdo da pastilha admitia-se uma certa variacao
de densidade bem como certa variagdo de didmetro. Além disso,
a matriz de compactacdo fornecia pastilhas que, mantidas cons-
tantes todas as condicoes de fabricacdo, apresentavam variacao
aleatéria de diametro dentro de certos limites. Essas variagoes
sdo, contudo, problema de contrdle durante a fabricacio, segundo
aspecto da questdo e que serd tratado mais adiante.
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Fig. 3 — Aplicacdo no caso “Re-Suco” de determinacao de Is

em funcao de g¢s.
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O trabalho foi iniciado examinando-se varias sequéncias de
operagdo possiveis, tanto com base nos trabalhos anteriores a or-
ganiza¢do da Divisdo de Metalurgia Nuclear como nos existentes
na literatura. Com base nessas orientagdes, foram produzidas
94 pastilhas sinterizadas, obtidas em diferentes condicdes de re-
ducio de diuranato de amdnio, diferentes aglomerantes, diferentes
proporcdes de aglomerantes na carga, diferentes tempos de condi-
cionamento, diferentes didmetros, etc. Os indices /, e [; dessas
pastilhas podem ser examinados como varidveis aleatorias de dis-
tribuicio normal, pois “essa distribui¢do justifica-se teoricamente,
toda vez que o atributo observado resulta da soma de numerosas
variaveis ocasionais, independentes de varianga pequena em
comparagio com a varianca do atributo. Este esquema ¢, por
exemplo, apresentado pelos produtos industriais, onde a qualidade
final resulta da soma de efeitos de varios processos interme-
didrios, cujos efeitos sdo independentes entre si” ™.

1097
o 10
€
o
>
-
o
7.5 )z,
6,95 /
6,34 / /
5 L;Q///
Q
A o
25 ]
0 25 H 75 10 1097

4 , 9/cm®
Fig. 4 — Aplicacdo no caso “Re-Suco”: para d. com-
preendido entre 6,04 e 6,37 g/cm? e Is compreendido
entre 6,07 e 10,30% poder-se-a ter a certeza de ds fi-
car compreendida entre 6,34 e 6,95 g/cm?

E evidente que as médias /, e /; dessas 94 pastilhas ndo re-
presentam os valores mais provaveis de /, e /; numa determinada
sequéncia de operagdes, mas, desde que a varianga apresentada

por I, e por I, seja pequena, é razodvel a adopgdo désses valores



CONTROLE DE PASTILHAS DE URANIA 67

médios como orientacao para a escolha da sequéncia das opera-
coes.

Na analise feita, os indices /. e /, obtidos para essas 94 pas-
tilhas, com 10, 20 e 40 mm de didmetro, em consequéncia da
precisio dos aparelhos de medida empregados, foram os se-
guintes:

Il

T, = 1,00 com s*(/.) = 0,000109 e s(/,) = 0,01

1, = 1,0268 com s*(l;) = 0,000276 e s(I;) = 0,0166
onde I, e I, sdo as médias aritméticas, s*(/.) e s*(/;) sdo as res-
pectivas variancas e s(/.) e s(/;) sdo os respectivos desvios-
desvios-padrao.

I

5. CONCLUSOES

1. Escolha da sequéncia de operagoes — De acdrdo com 0s
dados apresentados (fig. 2) para se obter pastilhas sinterizadas
com ¢, = 38,00 mm e d; = 6,60 g/cm® a partir de pastilhas de
¢ = 40,15 mm, deve-se ter I, = 8,29% e, pela fig. 1, as pastilhas
devem ter d, = 6,20 g/cm®. E evidente que este resultado auxi-
lia o trabalho experimental pois dispensam-se a priori condi¢des
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Fig. 5 — Aplicacdo no caso “Re-Suco”: para de =

6,20 g/cm3 e para que ds fique compreendida entre

6,55 e 6,65 g/cms, o valor de Is devera ficar com-
preendido entre os limites de 7,34 e 9,43%.
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de sinterizacio 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/cm?®.

2. Contréle da qualidade durante a fabricagdo — Os resul-
tados anteriores podem ser encarados sob varios aspectos no que
diz respeito ao controle de qualidade durante a fabricacdo. Exa-
minam-se a seguir as conclusbes que podem ser tiradas de inte-
résse direto para o trabalho em questao.

a) A fig. 2 da o maximo valor de /; para que a condi-
¢do de geometria seja satisfeita; consequentemente, a fig. 1 for-
neceria o minimo da densidade no estado compactado compa-
tivel com uma certa condi¢do de geometria.
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Fig. 6 — Aplicacdo no caso “Re-Suco”: para Is =

8,29 %

para que ds flque compreendida entre os va-
lores 6,55 e 6,65 g/cm?d, d. tera de variar entre
6,15 e 6,26 g/cmsd.

No caso do “Re-Suco” dever-se-ia ter 37,50 mm < ¢, < 38,5

mm e 6,55 g/cm®* < d; < 6,65 /gem?, e, portanto, na fig. 3
ter-se-a I, < 10,39% e na fig 1 d. > 6,04 g/cm?

b) A fig. 2 da o minimo valor de /, para que a condi¢ao de
geometria seja sempre satisfeita; consequentemente, na fig. 1 ter-

se-4 0 maximo valor da densidade no estado compactado compa-
tivel com uma certa condi¢do de geometria.



CONTROLE DE PASTILHAS DE URANIA 765

No caso do “Re-Suco”, por exemplo, dever-se-a ter, confor-
me a fig. 3: I, > 6,07% e na fig. 1 d. < 6,370 g/cm®.

¢) Para pastilhas produzidas nas mesmas condi¢des, ¢ ra-
zoavel que se espere uma certa variacao aleatoria de /; para as
mesmas condicdes de sinterizacdo. A fig. 2 d4 a variacdo ma-
xima admissivel para /, para que a condicao de geometria possa
ser sempre satisfeita; no caso do “Re-Suco” ¢é naturalmente ne-
cessario que o controle sobre as operacdes, principalmente as de
sinterizacao, assegure um valor de /, compreendido entre 6,07% e
10,39%.

d) Além da variacdo aleatoria de /; é de se esperar uma va-
riacao aleatoria de d. para pastilhas produzidas nas mesmas con-
di¢des. Conhecendo-se estas variacbes que sdo caracteristicas
do processo de fabricacdo, pode-se determinar na fig. 1 qual a
faixa de tolerancia para d; que com €ste processo vai ser pos-
sivel satisfazer.

No caso do “Re-Suco” para d. compreendido entre 6,04 e
6,37 g/cm?® e I, compreendido entre 6,07 e 10,39%, conforme in-
dicado na fig. 4, poder-se-a no maximo ter a certeza de satisfa-
zer a faixa de d; entre os valores de 6,34 e 6,95 g/cm?®.

e) Se no processo de fabricacdo se verificar d. praticamente
constante, pode-se determinar na fig. 1 qual a maxima variagao
de I, admissivel para que uma certa faixa de tolerdncia de d;
possa ser sempre obedecida. Ainda no caso do “Re-Suco” para
d. = 6,20 g/cm® e para se satisfazer a condicdo de densidade
indicada, isto ¢, que d, fique compreendida entre 6,55 e 6,65 g/cm?,
deve-se ter de acordo com a fig. 5 indice de sinterizacao /, com-
preendido entre 7,34 e 9,43%.

f) Se no processo de fabricag¢do se verificar que /, é prati-
camente constante, pode-se determinar pelo grafico da fig. 1 qual
a maxima variacdo de d, admissivel para que uma certa faixa de
tolerancia de d; possa ser sempre obedecida. Assim, no caso do
“Re-Suco” para I, = 8,29%, e para que seja satisfeita a condi¢ado
de densidade especificada, isto ¢ que d, fique compreendida entre
6,55 e 6,65 g/cm?, conforme mostra a fig. 6, o valor de d. tera
de ficar compreendido entre 6,15 e 6,26 g/cm®.
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