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RESmîEM 

La División de Metalurgia Nuclear del Instituto de 

Energía Atómica, realizó un extenso programa de estudios exp£ 

rimentales con miras a determinar la influencia de las princ¿ 

pales variables que interesan al programa de producción de cer 

ca de 5.000 pastilhas de UOg de 40 mm de diámetro, a ser em­

pleados en la construcción del reator subcrítico "Re-Suco" que 

actualmente se halla en construcción en el Instituto de Ener­

gía Atómica. El programa fue establecido de forma a permitir 

el proyecto y construcción de instalaciones que, con la menor 

inversión y menores gastos de operación, pudiesen fabricar las 

referidas pastillas. En esta contribución son presentados los 

resultados relativos as l) temperatura de calcinación del diu 

ranato de amonio} 2) tiempo y temperatura de reducción en hi­

drógeno, tanto del diuranato de amonio como del U^Og obtenidos 

a diversas temperaturas 5 5) condiciones de molido del UO29 no 

estequiómétrico, obtenido,* 4) correlación entre las densidades 

de los polvos y su compactabilidad; 5) influencia de agentes 

aglomerantes sobre la compactabilidad; 6) pre-compactación, 

inclusive influencia de la presión de precompactación; 7) sin 

terización, cuando a los efectos de tiempo y temperatura; y 

8) determinación de las velocidades máximas de seguridad en el 

calentamiento y enfiamiento de las pastilhas. 

SOMMAIRE 

La Division de Métallurgie Nucléaire de 1'Instituto 

de Energía Atómica a réalisé un large programme d'études expé 

rimentales afin de déterminer l'influence des principales va­

riables intervenant dans la production d'environ 5000 pastil­

les de UO^ de 40 mm utilisées comme combustibles du futur du 

réacteur sous critique "RE-SUCO" actuellement en construction 

á 1'Instituto de Energía Atómica. 



Le programme fut établi de façon a étudier et cons­

truir une installation pouvant fabriquer les pastilles et ceci, 

avec un minimum de dépense» 

On présente dans ce rapport les résultats relatifs as 

l) température de calcination du diuranate d'ammonium; 2) temps 

et température de reduction par l'hydrogène soit du diuranate 

d'ammonium, soit du UO^ obtenus à différentes températures; 5) 

conditions de broyage du UOg obtenu non stoechiométriquement; 

4) relation entre la densité des poudres et sa propriété de 

compactageI 5) influence des agents agglomérants sur la pro­

priété de compactage; 6) pré-compactage et influence de la 

pression de pré-compactage; 7) frittage, quant aux effects de 

pression et température; 8) détermination des vitesses maximim 

de sécurité pendant le chauffage et le refroidissement des pas_ 

tilles o 

ABSTRACT 

The Nuclear Metallurgy Division of the Instituto de 

Energía Atómica carried out an extense program of experimental 

studies in order to determine the influence of the principal 

variables related to the production program of about 5000 UOg 

pellets of 40 mm in diameter to be used at the "Re-Suco" sub-

critical reactor, under construction at the Instituto de Ener 

gia Atómica. The program was established to assure the minimum 

capital investment and low fabricating costs. In this paper 

are presented the results related tos l) calcining temperature 

of ammonium diuranate; 2) reduction time and temperature in 

of both ammoniiua diuranate and U ^ O Q produced at different tem 

peratures; 3) milling conditions of stoichiometric UOg, 4) I'e^tion 

between the density of the powders and their compactability; 5) 

influence of binders on the c o m p a c t a b i l i t y ; 6) pre-pressing, 

including the influence of the pre-pressing pressure; 7) 

sintering variables? time and temperature; and 8) determination 

of the maximum safe rates during heating and cooling of the 

pellets. 
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R E S U M O 

,4 Divisão (Ic Metalurgia Nuclear do Instituto de Energia 
Atômica realizou um extenso programa de estudos experimen­
tais visando determinar a injlnência das principais variáveis ciuc 
inieressam ao programa de produção de cerca de 5.000 pas­
tilhas de U0„, de 40 mm de diâmetro, a serem empregadas 
na construção do reator sub-crílico "fíe-Suco" que presente­
mente se acha em construção no Instituto de Energia Atô­
mica. O programa foi estabelecido de forma a se poder pro­
jetar e construir instalação que, com o menor investimento e 
menores despesas de operação, pudesse fabricar as referidas 
pastilhas. Nesta contribuição são apresenlados os resultados 
retalivos a: í) temperatura de catcinação do diuranato de 
amonio; 2) tempo e temperatura de redução sob hidrogênio, 
tanto de diuranato de amonio como de UO, obtido a diversas 
temperaturas; 3) condições de moagem do UO, não-este-
qniomélrico obtido: 4) correlação entre a densidade dos pós 
e sua compactabilidade; 5) influência de agentes aglomerantes 
sobre a compactabilidade; 6) pre-compactação, inclusive in­
fluência da pressão de pre-compactação; 7) sinierização, quan­
to aos efeitos de tempo e de temperatura; e 8) determinação 
das velocidades máximas dèsegurança no aquecimento e no 
resfriamento das pastilhas. 

(1) Ti-aballio apresentado ao X V I I I Congresso Anual da Associação Brasi­
leira de Metais: C. T. n.» 540; Belo Horizonte, 15 a 20 de julho de 1963. 

(2) Membro da ABM: do Instituto de Pesquisas Tecnológicas, presentemente 
com funções de CheTe da Divisão de Metalurgia Nuclear, Instituto de 
Energia Atômica, São Paulo. 

(3) Membro da ABM; Consultor da Agência Internacional de Energia Atô­
mica junto ã Comissão Nacional de Energia Nuclear, Divisão de Meta­
lurgia NucleaT-, Instituto de Energia Atômica, São Paulo. Do "Los Ala­
mos Scientitic Laboratory", Los Alamos, New México, Estados Unidos. 

(4) Membro da ABM; Divisão de Metalurgia Nuclear, Instituto de Energia 
Atômica, São Paulo. 

(5) Membro da ABM; Divisão de Metalurgia, Instituto de Pesquisas Tecnoló­
gicas; anteriormente, na Divisão de Metalurgia Nuclear, Instituto de 
Energia Atômica, São Paulo. 
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1 . I N T R O D U Ç Ã O 

O reator sub-cr í t ico de óxido de urânio " R e - S u c o " , a tual­
mente em adiantado estado de construção no Instituto de Energ ia 
Atômica, utilizará past i lhas de UO^ de cerca de 4 0 mm de diâ­
metro confinadas em tubo de liga 1 1 0 0 de alumínio. 

Os cálculos de ot imização efetuados pelos técnicos da Di ­
visão de Engenhar ia de Reatores do l E A mostraram que o mínimo 
de massa de past i lhas corresponde à densidade de 7,5 g/cnv. A 
fig. 1 mostra a influência da densidade das past i lhas sobre a 
massa total necessár ia de UO-,. 

I I 900 
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Fig. 1 — Resuitados dos cálculos de otimiza­
ção. Influência da densidade das pastilhas dc 
40,15 mm de diâmetro de UO.̂  sobre a massa 

total de UO., necessária. 

T r a t a v a - s e assim de estudar experimentalmente a influência 
das variáveis que permitissem a produção mais econômica, tanto 
do ponto de vista de investimento como de custo de produção, de 
cerca de 1.550 kg de past i lhas de 6,0 ± 0,1 g/cnv^ de densidade. 

Dentre as diversas soluções que poderiam ser adotadas para 
a produção dessas pasti lhas, dever-se-ia ainda preferir aquelas que 
não viessem a causar dificuldades especiais no reprocessamento 
ulterior do material. Nesse sentido deveriam ser reduzidas ao 
mínimo as adições de aglomerantes e de outros agentes que con­
tribuem para facili tar a s inter ização, uma vez que os teores resi­
duais desses agentes dificultariam de alguma maneira o t ra ta­
mento posterior, quando este vier a ser feito. Não obstante 
foram estudadas as influências de alguns aglomerantes sobre as 
propriedades das past i lhas não só para fins comparat ivos como 
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2 . P R O G R A M A Ç Ã O D O S E S T U D O S E X P E R I M E N T A I S 

A matéria prima utilizada em todos os estudos adiante des­
critos é o diuranato de amónio, produzido no Instituto de Energ ia 
Atômica em insta lação piloto, a partir de uranato de sódio decor­
rente do aproveitamento do urânio contido em monazita pela O r -
quirna S.A. para a Comissão Nacional de Energ ia Nuclear. Es se 
diuranato de amónio é de elevada pureza nuclear, contendo entre­
tanto proporções variáveis de sulfato, resultante das condições de 
precipi tação. 

O programa de estudos experimentais abrangeu as seguintes 
fases principais do processo de produção de pasti lhas a partir 
daquele sal : 

a ) estudo das condições de redução; 

b ) condicionamento das misturas; 

c ) ca rac te r ização das misturas do ponto de vista das suas 
propriedades de compactabi l idade; 

d) estudo das condições de compac tação , inclusive por meio 
de p re -compac tação ; e 

e ) s interização das past i lhas sob a tmosfera de hidrogênio e 
de argônio, para a determinação das temperaturas e 
tempos de sinter ização, bem como das velocidades má­
ximas de aquecimento e de resfriamento das past i lhas. 

No que se refere às condições de redução, interessava part i ­
cularmente determinar previamente as condições de ca lc inação para 
dissociação do sulfato residual, visando não só ba ixar a concen­
t ração de H.jS nos gases do forno de redução como aumentar a 
densidade aparente do pó de UO-, não estequiómétrico obtido. 
D e outro lado, importava também contornar a grande piroforici-
dade consta tada no U O , obtido por redução direta do diuranato 
de amónio. Muito embora tenha sido desenvolvido método rela­
t ivamente simples para controlar essa excess iva reatividade ao ar 

por constituir essa a técnica usualmente adotada em past i lhas 
s in ter izadas a elevadas densidades. 

Os estudos experimentais resumidos nesta contr ibuição foram 
realizados a part ir de meados de 1962 , inicialmente nas insta la­
ções da Divisão de Metalurgia do instituto de Pesqu i sas T e c n o l ó ­
gicas , e depois, nas da Divisão de Metalurgia Nuclear do Instituto 
de Energ ia Atômica, após terem sido projetadas , construídas e 
montadas as novas unidades, quase todas tendo em vista o p ro ­
grama de produção mencionado. 
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do UO:; reduzido, ju lgou-se pieferível abordar o problema para 
diminuir a importância e, possivelmente, eliminar essa etapa do 
processo, 

O condicionamento da ca rga de U O 2 para as operações subse­
quentes mostrou constituir uma das e tapas mais importantes do 
processo, do ponto de vista de facilitar a compac tação e a sinte­
rização, reduzindo em consequência o custo de produção. Por 
essa razão, foi investigada cuidadosamente, tanto através do con­
trole da granulometria inicial do U O 2 , como por meio dos deta­
lhes da moagem e mistura, da re lação da ca rga de bolas para a 
carga de pó, ou da relação da carga de barras, como de tempo de 
mistura, como ainda quanto ao tipo do revestimento do moinho. 
Pres tou-se part icular a tenção à reprodutibilidade dos resultados de 
condicionamento, naturalmente de grande importância para os re­
sultados da compac tação . 

2,5 

"batida' 

/ -SÔItÒ' 

/ 
1,5 

2,5 7,5 

lempo de moagem, h 

Fig. 2 — Influência do tempo de moagem sobre as 
densidades "solta" e "batida". Meio de moagem: 

barras de aco de 9,5 mm de diâmetro. 

A carac te r ização das misturas do ponto de vista de seu com­
portamento quanto à sua compactabi l idade constituiu dificil p ro­
blema, uma vez que não se dispõe ainda no país de meios para 
a determinação experimental da superfície específ ica dos pós de 
U O 2 , índice que, juntamente com o desvio da estequiometria, p a ­
recem constituir os melhores índices para ju lgar do compor ta ­
mento de U O 2 para fins cerâmicos, principalmente para pasti lhas 
de elevada densidade. Mostraram os resultados obtidos que, na 
falta desses meios, os valores da densidade aparente da mistura 
condicionada, através dos índices "densidade sol ta" , "densidade 
bat ida" e "densidade limite", constituíam meios bas tante ef icazes 
para caracter izar as ca rgas a serem compactadas . 
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As coiuiições tle Cíjmpactaçãcr foram pormenorizadamenlo in-
vcsiioaclas, est i idando-se inicialmenle a influência da geometria tia 
matriz. Convém recordar aqui que quase todos os dados exper i ­
mentais existentes na ampla literatura consultada, muitos dos quais 
indicados na extensa bil:)liografia revista por Wilkinson ^ c poi-
Brill -, se leferem a pasti lhas de diâmetros pequenos, geralmente 
de õ a 8 mnr Cedo verificou-se que o aumento do diânietro das 
pasti lhas causava dificuldades novas nas past i lhas quanto a trin­
cas depois da s inter ização. Os estudos exper imentais foram feitos 
inicialmente cm matrizes para past i lhas de cerca de 10 nnn, depois 
de cerca cie 22 mm e finalmenle nas matrizes cie 4 0 mm cie diâ­
metro. Desde o inicio dos estudos cxpei imenta is , tiveram os ati to-

"botidc Q 

3 

•5ÒI10- ^ 

tempo do mooflem, h 

Fig. 3 - - Tnlluência flu lempo de moagem sobre as 
densidades "solta" e "batida". Meio (ie m<iagem: 
barras de ai-o de 19 mm de diámciro. O pó utiliza­
do ó o mesmo du i'el'ercnif aos resultados da, fig. 2. 

res a preocupação tle utilizar ba ixas pressões de compactação , n 
que contribui de forma acentuada para a economia tio processe, 
cie fabr icação das pasti lhas, seja pela diminuição do investimento 
nas prensas, seja pela drást ica redução do desgaste das matrizes. 
Estudaram também os autores pormenorizadamente as condições 
de pre-compactação , um dos meios eficazes para aumentar a 
compactabi l idade dos pós. 
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Finalmente, as condições tle s interização (a tmosfera , tempo, 
temperatura e velocidade de aquecimento e de resfr iamento) , pela 
sua importância, foram investigadas através de muitas dezenas 
de operações, nas quais se procuraram isolar a influência de cada 
uma das variáveis anteriores do processo. Constituindo provavel­
mente a etapa mais onerosa do processo de fabr icação de past i ­
lhas, procurou-se orientar os estudos experimentais da s inter ização 
no sentido de se simplificar ao máximo essa operação, para que 
não viesse constituir um gargalo nas operações ulteriores de pro­
dução das pastilhas para o reator " R e - S u c o " , seja em capacidade 
de produção, seja em custo de fabr icação. 

Para não a longar em demasia esta contribuição, os autores 
examinan; a seguir os principais estudos efetuados de acordo com 
o programa desci i to em suas linhas gerais. 

3 . R E S U L T A D O S E X P E R I . M E N T A I S 

.3.1 — Redução a UO, nüo-csteqiiioinétrico 

Visando ba ixar a menos de 2 ppm o teor de S residual no 
material reduzido e evitar a piroforicidade dos pós, a redução é 
feita a partir de ca rgas de U:Í0,Í , obtido este por d issociação do 
diuranato de amonio ao ar á temperatura de 850"C. A operação é 
realizada em fornos de mufla, a ca rga de diuranato de amonio 
sendo car regada em bandejas de aço inoxidável. 

.A redução é realizada em fornos tubulares dotados de duas 
zonas de controle independente de temperatura, sob atmosfera 

Tcíijcào, l/cm' 

Fig. 4 — Influência da pressão de compacl:acão 
e do pi) sôPre as densidades aparentes das pas-

tillras (estado compactado). 
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.3 .2 — Condicionamento e moagem do material reduzido 

A operação de moagem em moinhos metálicos ou com reves­
timento de borracha, empregando bolas de aço ou bar ras do mes­
mo material , visa s imultaneamente reduzir a granulometria do pc) 
na redução e condicionar a superfície dos granulos para a opera ­
ção subsequente de compac tação . 

A influência do meio de moagem sobre a densidade do p('i foi 
estudada através de amost ras de UO,. obtido por redução a 70(J"C 
durante uma hora, submetidas a moagem por tempos crescentes 
em dois moinhos metálicos idênticos, num dos quais se empregou 
barras de aço de 19 inni de diâmetro e no outro bar ras de 9,5 mm 
de diâmetro. T o d a s as bar ras tinham igual comprimento, de 119 
mm, sendo também igual o valor da relação carga de p ó / m a s s a 
de barras de aço . 

As figs. 2 e 3 reproduzem, respectivamente, os valores expe­
rimentais obtidos da densidade aparente " so l t a " e "ba t ida" em 
função do tempo de moagem, para barras de 9,5 e de 19 mm 
de diâmetro. A maior superfície específ ica das bar ras menores 
(fig. 2 ) assegura andamento mais rápido da curva de condic io­
namento, mantidas constantes as demais variáveis. Noutras pa­
lavras, as barras de menor diâmetro permitem obter em tempos 
mais curtos de moagem os valores daqueles índices s(') obt idos 
com tempos mais longos c|uando o meio de moagem foi const i tuí­
do por barras de 19 imn de diâmetro. 

As barras de aço introduziram entretanto nível de Fe muito 
elevado, motivo pelo qual os estudos poster iores foram feitos sem­
pre com carga de bolas de aço inoxidável de 8 a 12 nmi de diâ­
metro. 

lie hiüix)gêni(). Para as ca rgas cie 2 kg em botes cie grafita de 
construção especial pela prcjpria Divisão, a redução é obtida a 
730"C permanecendo a ca rga chu'ante I lioi'a ã essa temperatm'a. 

Os estudos experimentais permiti iam determinar a influência, 
para os pc)s de e para os de diuranato de amonio submeti­
dos diretamente à redução, da temperatura sobre o valor do Ín­
dice O / U , bem como sobre a lgumas das propriedades físicas dos 
pós de UO,. não-esteciuiométrico obtid(.). 

A dissociação prévia do diuranato de amonio a U,;0-c real i­
zada ao ar a 850"C permitiu não somente ba ixar ac|uém dos li­
mites toleráveis a concent ração de S como também eliminai' a 
tendência de elevada piroforicidade dos pós obtidos a partir de 
clitiranato de amonio. 
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1 

1 

1 ^ 
A 

1 

Fig. 5 — Inl'iuência cia pies.sãn rie pié-compacta-
ção sobre a fiensitiaile de pasliiha.s obtidas sob 
as pressões constantes tle 1.04 t/cm= (pó n." 2) e 
de 1,68 t/cm= tpó n,'-' l i , respectivamente. Obser­
var laml)ëm a influência da pré-compactac.ão so­

bre a densidade do pó. 

Tfndu sido ctjnstatado que, logo após iniciada a operação 

em moinhos metálicos não revestidos internamente, recobr iam-se 

as bolas de película aderente de pós, procurou-se estudar a in­

fluência da remoção periódica dessa película sobre o andamento 

das CLirvas de densidade em função do tempo de moagem. Os 

resultados obtidos mostraram que, embora se possa economizar 

tempo de condicionamento com a remoção da citada película, cuja 

espessura aumenta gradat ivamente com o tempo, essa S(,)lução é 

bastante t rabalhosa, podendo ainda c a u s a r perdas mecânicas de 

material. Por isso, os novos moinhos construídos foram dotados 

de revestimento de borracha, segundo projeto executado por um 

dos autoies . Com tais moinhos, comprovou-se que a inversão 

periódica da posição do ntoinho sobre os i'olos do aparelho con­

duzia a quase completa remoçã<i da película sobre as holas de 

a c o ino,xidável. 
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3 . 3 — Correlação entre as densidades apárenles da carica condi­
cionada c a densidade das ¡¡astillias no estado compactado. 

Na fig. 4 esteio indicados os valores obt idos da densidade de 
pasti lhas compac tadas de ca rgas de pós de duas part idas diferen­
tes, obtidos contudo à mesma temperatura de 7 0 0 °C e a partir de 
diuranato de amonio, em função da pressão de compac tação , na 
faixa entre 1,75 e 2 ,8 t /cm-, O pó n." 1 foi condicionads.) de 
forma a desenvolver maior densidade aparente que o pó " 2 " , o 
que explica terem sido os valores obtidos para aquele pó sempre 
mais elevados que para este último. 

E s s a corre lação c de importância prática, de vez que demons­
trou que pós da mesma origem e produzidos nas mesmas condi­
ções mas de condicionamentos diferentes comjior tam-se difeien-
temente na compac tação . Demonstraram ainda os resultados ex­
perimentais que pós condicionados de forma diferente poderiam 
ser compac tados a uma dada densidade sob uma dada pressão, 
desde que fossem reduzidos de forma a terem diferentes densi­
dades no estado solto. 

1 

! 

1 

— 
1 

i 
y' 

Y ^ 

; 

: / 
D 21.0 

Fig. fi — Intluênrias cio diâmetro da matriz e da 
pressão de compactação sôljre as densidades tes­
tado compactado) de pastilhas produzidas a par­

tir de cargas com 'Io/,, de cari3üvvax-4l)00. 
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3 . 4 — influência da pressão de pre-compactação 

X influência da p ré -compac tação .sobre as propriedades dos 
pós foi estudada determinando-se as densidades dos pós em fun­
ção da pressão de pré -compactação , tanto no estado moido como 
no estado não-moído, após posterior desintegração, e as densida­
des das past i lhas obt idas a partir desses pós, quando obt idas sob 
as pres.sões constantes de 1,04 e 1,68 t/cm-'. Os valores obtidos 
foram representados na fig. 5. 

p m « k d* tompociaçõo. l/cm^ 

Fig. 7 •— lnOuência.s (io diâmeU-o da matriz e 
da pre.ssão de compactação sõljre as densidades 
(estado compactado) de pastillnas produzidas a 
partir de cargas com 2% de aglomerante "10.31". 
O pó era o mesmo utilizado no preparo das car­

gas da fig. 6. 

Nessa figura, todos os resultados se referem a pó obtido por 
redução dii-eta do diuranato de amonio a 700"C, o pó 1 tendo sido 
moido e o 2 não. Mostram os resultados que a densidade apa­
rente do pó aumenta com a pressão de compac tação , o efeito sendo 
mais pronunciado com as pressões de p ré -compac tação relativa-
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3 . 5 — Influências da pressão de compactação, da dimensão du 
matriz e do aglomerante na densidade da pastilha nu es-
lado compactado 

Visando determinar a influência das dimensões da matriz e 
da pressão de compac tação sobre a densidade no estado de com­
pactado de past i lhas produzidas a partir de ca rgas condicionadas 
com 2f ' f de carbovvax 4 0 0 0 (um dos agentes utilizados corrente­
mente na produção de past i lhas de elevada dens idade) , foram 
realizados os ensaios cujos resultados estão reproduzidos Jia fig. 6 . 
Os valores obtidos mostram a influência da pressão de compac ta ­
ção sobre a densidade de past i lhas obtidas em matrizes de 10,2 e 
de 22 nuii de diâmetro. 

A fig. 7 reproduz os resultados obtidos noutra série de expe­
riências, nas quais, e nas mesmas matrizes, estudou-se a influência 
da pressão de compac tação sobre a densidade de past i lhas produ­
zidas agora a partir de ca rgas condicionadas com 2fc de a g l o ­
merante " 1 0 3 1 " . Pa ra este aglomerante , as densidades das pa s ­
tilhas de 22,1 nmi de diâmetro são sempre maiores que as das 
pasti lhas de 10,1 nnn, quando é mantida constante a pressão de 
compac tação . E m b o r a os valores obtidos sejam muito bons, o 
aglomerante " 1 0 3 1 " mostrou-se inferior ao "ca rbovvax -4000" . sen­
do sempre menores os valores das densidades das past i lhas obt idas 
com aquele, mantidas constantes todas as demais variáveis. 

3 . 6 — Influência da pressão de compactação e do diâmetro da 
pastillia sobre a densidade, no estado compactado e no 
estado sinlerizado, durante duas Iwras a !000"C sob 
hidrogênio. 

Convém lembrar aqui que, e conforme esc la ieceram os auto­
res na introdução, o programa estabelecido visava a produção 
de pastilhas de 6,6 ± 0,1 g /cm' ' de densidade no estado sinte­
tizado. Por esse motivo, não estudaram nesta contr ibuição os 
autores a influência da temperatura e do tempo à temperatura 
sobre a densidade das pasti lhas. 

Na fig. 8 foram reproduzidos os resultados, obtidos exper i ­
mentalmente, das densidades de past i lhas s inter izadas a 1000"C 
durante 2 horas sob hidrogênio, tanto as de 10 mm como as de 
2 0 mm de diâmetro, em função da pressão de compac tação (va -

mente baixas . Para o "pó 1" a p re -compac tação a 3 ,92 t,' 'cm' 
permitiu, por exemplo, elevar a densidade da pasti lha de 4 , 7 4 a 
5 ,46 g/cm-', quando a pressão de compac tação fora apenas de 
1,68 t / c m ^ 
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riando es ta entre 1,3 e 4 ,4 t / c m - ) . No mesmo gráfico foram 
também reproduzidos os valores das densidades das pasti lhas no 
estado compactado. 

Mostram os valores que os resultados obtidos nas luatrizes de 
2 0 mm foram sempre pouco melhores que os das mati'izes de 
10 mm. A4osfram ainda que o aumento de densidade, traduzindo 
o "Índice de s in ter ização" proposto em outra contr ibuição é tanto 
menor quanto maior a pressão de compactação , mantida constante 
a geometria da pastilha. 

— 1 —I 75 

línr e r l i ado 
• O O l ínr e r l i ado 

^ - - - ' ' ' ' ' ' ' ' ' ^ 

compQclado 

• l 
1 ! 

^ 1 p<j»tilha« 10 mm # 

i • \ 

potlílhai 20 mm 4 

O 1 

L 

pretióo l / e m ' 

Fig. S — .tntluências da pre.ssão de compactação e do diâmetro da ma-
Ir iz sõl>re a densidade das pastillias sinteiizadas a .lOOO'.'C durante 2 li 
.sol] liidrogênio. Representados também os valores das densidades das 

paslillias no estado compactado. 

3 . 7 — Infíiicncia das velocidades de aquecimento e de resfria-
menio sabre o aparecimento de trincas das pasfil/ias na 
sinterização 

A s interização das pastilhas de 4 0 , 1 5 mm de diâmetro ofe­
receu as dificuldades que foram antevistas através do estudo 
prévio do comportamento na sinterização das past i lhas de 22,1 mm 
de diâmetro. E s s a s dificuldades consistiam na grande suscet ibi -
lidade de trincarem, tanto no aquecimento como no resfriamento 
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4 . C O N C L U S Õ E S 

1 . O programa de estudos exjierimentais descrito visou a 
produção de past i lhas de UO,, de 4 0 , 1 5 nmi de diâmetro e de 
6 ,6 ± 0,1 g / c m ' de densidade necessár ias para o reator " R e - S u c o " 
e a serem produzidas pela Divisão de Metalurgia Nuclear do Ins­
tituto de Energ ia Atômica dentro das melhores condições de inves­
timento e de custo de produção. T o d o o aparelhamento necessá­
rio foi obtido ou construído especialmente em S ã o Paulo. 

2 . O controle da ca lc inação prévia do diuranato de amónio 
permitiu reduzir ao nível desejado a concent ração de S no mate ­
rial reduzido e evitar a elevada piroforicidade que fora cons ta tada 
nos pós produzidos por redução direta do diuranato de amónio 
sob hidrogênio em ba ixas temperaturas. 

3 . A influência das variáveis do meio de moagem sobre a 
densidade dos pós foi determinada experimentalmente em função 
do tempo. A solução adotada foi a de esferas de aço inoxidável, 
a fim de evitar a contaminação no produto condicionado. 

4 . Foi es tabelecida a corre lação entre as densidades apa ­
rentes da ca rga condicionada, a través das densidades " so l t a " e 
"ba t ida" e a densidade das past i lhas no estado compactado , em 
função da pressão de compac tação . Foi es tabelecida, igualmente, 
a influência da pressão de compac tação . 

até a temperatura ambiente. Os estudos experimentais permiti­
ram determinar as melhores condições de temperatura de ca lc ina ­
ção prévia, bem como as velocidades de aquecimento e de res­
friamento que podiam ser empregadas sem risco de contribuir para 
a formação de tr incas decorrentes das tensões devidas aos g r a ­
dientes térmicos. 

Com os valores obtidos têm sido produzidas centenas de pas ­
tilhas isentas de quaisquer defeitos. É de se notar, por fim, que 
as past i lhas necessár ias ao reator " R e - S u c o " são provavelmente 
as maiores já produzidas. 



5 . As influências da pressão de compac tação , do diâmetro 
da matriz e da natureza do aglomerante ( " c a r b o w a x - 4 0 0 0 " e 
" 1 0 3 1 " ) foram estabelecidas para as pasti lhas no estado com­
pactado. 

6 . Foram também estabelecidas as iirfluências do diâmetro 
da matriz e da pressão de compac tação sobre as densidades de 
past i lhas sinterizadas em condições estabelecidas, durante duas 
horas a 1000°C e sob atmosfera de hidrogênio. 

7 . Fo ram, por fim, determinadas as maiores velocidades 

de aquecimento e de resfriamento das past i lhas no forno que não 

determinam trincas devidas a tensões dos gradientes térmicos. 
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