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(68)  TITULO DE LA INVENCION: “PROCEDIMIENTO PARA LA OBTENCION DE POLVOS DE
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(57) RESUMEN:

La presente invencion consiste en un procedimiento para la obtencion de polvos de aleaciones
metalicas ductiles de uranio-molibdeno (U-Mo) con concentraciones comprendidas entre 5 y 10 % Mo
en peso (siendo el balance U), y con estructura cristalina cibica de cuerpo centrado o fase gamma (y).

El procedimiento consiste en:

(a) Someter a un lingote de la aleacion a un tratamiento témmico de homogeneizacion, obteniendo una
estructura monofasica y policristalina de U-Mo con estructura y.

(b) Someter a la aleacién homogeneizada a un tratamiento témmico de precipitacion para lograr una
microestructura constituida por granos de U-Mo con estructura cristalina y mayoritaria, y con la fase
uranio-alfa (o) minoritaria distribuida en los bordes de grano de la fase y;

(c) Someter la aleacion precipitada a un tratamiento de hidruracién gaseosa, provocando la
transformacion de la fase o a hidruro de uranio (UHs), produciendo la decrepitacion de la aleacion.

(d) Deshidrurar el polvo de la aleacion asi obtenido mediante un tratamiento témmico en vacio o bajo un
flujo continuo de gas inerte.

(e) Someter al polvo asi obtenido a un tratamiento térmico de transformacién y homogeneizacion de la
fase v, y retener esta estructura en estado metaestable a temperatura ambiente.
Una aplicacion de los polvos de aleaciones metdlicas de U-Mo obtenidos por el procedimiento de la

presente invencion es su empleo en la elaboracién de combustibles nucleares de bajo enriquecimiento
isotépico para reactores de investigacion, de ensayo y de produccion de radioisétopos.
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La presente invencidon se refiere a un procedimiento para la
obtencion de polvos de aleaciones metalicas ductiles de uranio-molibdeno
(U-Mo) con concentraciones comprendidas entre 5 y 10 % Mo en peso
(siendo el balance U), y con estructura cristalina cubica de cuerpo

centrado o fase gamma (y).

Una aplicacién de los polvos de aleaciones metalicas de U-Mo
obtenidos por el procedimiento de la presente invencién es su empleo en
la elaboracién de combustibles nucleares de bajo enriquecimiento
isotopico para reactores de investigacidén, de ensayo y de produccién de
radioiso6topos.

La mayoria de los reactores nucleares de investigacion y de
produccion de radioisbétopos emplean como combustible wuranio-
enriquecido. Se entiende por uranio enriquecido al elemento quimico que
presenta una proporcién del isétopo fisil o fisionable uranio-235 (**°U)
superior al que exhibe el uranio natural (0,711 % en peso). El Organismo
Internacional de Energia Atomica clasifica al uranio enriquecido segun su
concentracién isotépica como: uranio altamente enriquecido (UAE) con
233 > 90 % en peso; uranio medianamente enriquecido (UME) con 20 % <
25 < 90 % en peso; y uranio levemente enriquecido (ULE) con **°U < 20

% en peso.

Hasta fines de la década del 70 el nucleo de los combustibles para
los reactores mencionados se elaboraba fundamentalmente con UAE

(tipicamente 93 % **°

U en peso). En 1978, los principales paises
productores y exportadores de tecnologia nuclear firmaron un acuerdo, por
razones de no-proliferacién de armas nucleares, que impuso prohibiciones
y restricciones a la exportacion de materiales nucleares fisionables
especiales, entre ellos UAE. Esta medida tuvo como inmediata
consecuencia la necesidad de redisefar los elementos combustibles de los
reactores nucleares para invéstigacion y produccion de radiois6topos que

se encontraban en operacién, en construccion o en etapa de proyecto en
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varios paises del mundo. Uno de los instrumentos que emergieron en 1978
para la difusiéon y la cooperacién internacional en tecnologias nucleares
no-proliferantes es el programa liderado por el Departamento de Energia
de los Estados Unidos de América denominado Reduced Enrichment for
Research and Test Reactors (RERTR). Desde entonces diversas
alternativas han sido experimentadas para la elaboracién de combustibles
nucleares que utilizan ULE como materia prima (tipicamente 20 % **°U en
peso).

El empleo de U con menor proporcién del isotopo fisil hace
necesario aumentar la concentracion total de U en el combustible,
usualmente referida como “densidad de U” y expresada en gU/cm®. La ruta
de fabricacion apropiada para combustibles de ULE ' consiste
esencialmente en la dispersién de polvos de una fase portadora de U
(generalmente fragil) en una matriz de fase ductil. Diversas alternativas
han sido consideradas como fase portadora de U: aluminuros de uranio
(UAl, expresando esta férmula una aleacién conteniendo las fases
intemetalicas UAl,, UAIls y/o UAIl,), 6xido de uranio (U;0s), siliciuros de
uranio (UsSi; y/o UsSi). Asi, el método de fabricacion de los combustibles
nucleares consiste en: a) Obtencién de los compuestos por fundicién (U-
Al, U-Si) o mediante procesos quimicos (U;QOsg); b) Pulverizacion de los
compuestos mediante molienda o maquinado; ¢) Mezclado del poivo de la
fase portadora de U con polvo de Al puro; d) Prensado de ia mezcla hasta
obtener un compacto, briqueta o pastilla; e) Colaminacién o coextrusion de
la pastilla entre placas o tubos de aleaciones de Al; f) Mecanizado del
conjunto hasta obtener las caracteristicas dimensionales apropiadas. Con
esta técnica se alcanzan densidades tipicas de: 2,3 gUIcm3 para UAI.-Al;
3,2 gU/cm® para UsOs-Al, y 4,8 gU/cm® para U;Si,-Al, en las mezclas fase
portadora-fase ductil.

Sin embargo, algunos reactores disefiados para operar con altos

flujos neutronicos, no son convertibles a ULE empleando las dispersiones
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mencionadas, sino que requieren densidades de U aun mas altas: 8-9
gU/cm®. Por otra parte, los combustibles elaborados con altas densidades
de U tienen menor volumen, con la consecuentemente reduccién de los
costos asociados al almacenamiento del combustible agotado fuera del
reactor. Esta exigencia podria ser satisfecha incrementando el porcentaje
en volumen de la fase portadora de U en la mezcla, o aumentando la
concentracion de U de la fase portadora. Sin embargo, la proporciéon de la
fase portadora de U no debe exceder 55 % en volumen para evitar
E)orosidades inaceptables durante la deformacion plastica de la mezcla.
Esta limitacién impone el empleo de una'fase portadora de U constituida
por soluciones so6lidas muy ricas en U con densidades superiores a 15
gU/cm®, dado que no existen compuestos intermetalicos de U con
densidades tan altas (excepto UsFe, UsMn, UsCo y UgNi, que exhiben
insatisfactorio comportamiento bajo irradiacidén). Una de las aleaciones de
U mas prometedoras es uranio-molibdeno (U-Mo) con concentraciones de
Mo entre 5 y 10 % Mo en peso, con estructura cubica de cuerpo centrado o
’fase gamma (y), estable a altas temperaturas. Esta fase puede ser retenida
en forma metaestable a temperatura ambiente, y también a las tipicas
temperaturas de fabricacion del combustible nuclear (hasta 400 °C) y de
operacion en el reactor (hasta 80 °C). Los combustibles nucleares
\elaborados con U-Mo dispersos en una matriz de Al estan demostrando un
comportamiento muy satisfactorio en los ensayos de irradiacidn efectuados
hasta el presente. Sin embargo, las aleaciones de U-Mo con esta
estructura cristalina son ductiles a temperatura ambiente y no pueden ser
adecuadamente pulverizadas mediante los métodos tradicionalmente
empleados en la elaboracidén de combustibles'nucleares de U-Al y U-Si;
esto es, mediante molienda mecanica o maquinado.

Diversas métodos alternativos han sido empleados para pulverizar
aleaciones ductiles de U.
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Uno de ellos es la atomizacion centrifuga con disco rotatorio,
divulgado por la Patente norteamericana US 4997477, en el cual el metal
fundido incide sobre un disco que gira a altas velocidades y es
fragmentado en pequefias gotas las cuales son eyectadas centrifugamente
solidificando durante su vuelo en una atmoésfera de gas inerte. Para
asegurar que las gotas solidifiquen antes de impactar con las paredes de
la cdmara de atomizacién ésta debe ser suficientemente grande. También
sé puede aumentar la velocidad de enfriamiento de las gotas usando He
como medio refrigerante ya que éste es el gas inerte de mayor
conductividad térmica. EI método de atomizacion centrifuga implica un alto
. costo del equipamiento (atomizador) y empleo de grandes volumenes de
gases inertes. Ademas, produce particulas con morfologia esférica las que
presentan problemas de segregacion cuando son mezcladas con polvo de
Al de mucho menor densidad.

Otro de las procedimientos experimentados es el de molienda
criogénica, basado en la transicion ductil-fragil que exhibe la mayoria de
los materiales a bajas temperaturas. Aleaciones ductiles de U-Mo fueron
procesadas en molino de bolas de acero y tambor de acero enfriado con Ar
liquido. La molienda criogénica exhibe bajo rendimiento obteniéndose
particulas de forma irregular en forma de escamas (‘flakes”) la cual
dificulta su posterior deformacién plastica, y contaminadas con los

materiales de los elementos moledores y del recipiente de molienda.

También ha sido ensayado el amolado, pero este método tiene bajo
rendimiento y produce polvo contaminado con abrasivos o herramientas de
corte, asi como tamanos de particula excesivamente altos. Por otra parte,
los polvos presentan elevada deformacién plastica, introduciendo de esta
manera muy alta densidad de dislocaciones las cuales son sitios
favorables para la nucleacién de perjudiciales burbujas de gases de fision

durante la irradiacién del combustible nuclear.
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Finalmente, el método de hidruracidn-deshidruracion ha sido
exitosamente empleado para la pulverizacién de U puro. Este proceso, se
basa en la propiedad del hidrégeno gaseoso (H.) de reaccionar facilmente
con uranio-alfa (U-a), fase estable a bajas temperaturas con estructura
cristalina ortorrobmbica. La reaccién de H, con U-a forma hidruro de uranio
(UHs) a temperaturas inferiores a 400 °C. El UH; exhibe una densidad de
10,9 g/cm3, la cual es aproximadamente la mitad de la del U-a (19,1
g/lcm®). La hidruracién gaseosa se lleva a cabo en reactor quimico o
camara sometiendo el lingote de U a una atmosfera de hidrégeno puro o a
una mezcla de gases inertes con alta presion parcial de hidréogeno. La
absorcién de hidrogeno produce un considerable aumento del volumen del
lingote de U, provocando de esta manera su desintegracién espontanea
(decrepitacion) a polvos de UH;. El hidrégeno incorporado es luego
removido o deshidrurado mediante el proceso de desorcidon, el cual es
llevado a cabo mediante un tratamiento térmico a temperaturas superiores
a 400 °C bajo vacio dinamico o en una atmésfera inerte. En cambio, la fase
uranio-gamma (U-y), estable a altas temperaturas y con estructura
cristalina cubica de cuerpo centrado, no exhibe tal tendencia a formar
hidruros sino que coexiste en equilibrio con hidrégeno gaseoso. Asimismo,
las aleaciones de U-Mo con estructura integramente y no se hidruran,
salvo a presiones muy altas, por lo cual este método no seria aplicable

para obtener polvos.

La novedad de la presente invéncién es un procedimiento para
modificar en forma apropiada y transitoria la microestructura de aleaciones
U-Mo con contenidos de Mo comprendidos entre 5y 10 % en peso, hasta
obtener granos de la fase y con la presencia de la fase a distribuida en los
bordes de grano de la fase y, y someter la aleacién a hidruracion
(formaciéon de UH;), produciendo asi la fractura intergranular y la
transformacion espontanea del material a polvo. El tamafio de las

particulas se controla por el tamafio de grano inicial en el material. Este
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procedimiento resiuelve el problema de la inaplicabilidad del proceso de

hidruracién-deshidruracion para obtener un polvo homogéneo de
aleaciones ductiles de U-Mo con fase y. Solucionado este inconveniente, el
método de hidruracion-deshidruracién es ventajoso y preferible por las

siguientes razones:

a) El equipamiento que se utiliza es de bajo costo por ser comun en
cualquier laboratorio metalurgico, como lo son los hornos eléctricos para
tratamientos térmicos, la camara de cuarzo o silice, los cierres de bajo
vacio, la bomba mecanica de vacio, el dispositivo para la introduccion
selectiva y controlada de gases, y los medidores de flujo gaseoso. Estos

equipos no presentan inconvenientes para su instalacion en cajas de

guantes.

b) El polvo producido no resulta contaminado con elementos moledores,

abrasivos ni herramientas de corte.

¢) La morfologia irregular de las particulas producidas resulta ventajosa
frente a una morfologia esférica en la etapa de mezclado con poivo de

Al, minimizando la segregacion.

d)El tamafio de las particulas puede ser ajustadamente controlado
mediante un apropiado tratamiento térmico de la aleacién posterior a la

fundicion de la misma.

El procedimiento para la obtencién de polvos de aleaciones
metalicas ductiles de uranio-molibdeno (U-Mo) con concentraciones
comprendidas entre 5 y 10 % Mo en peso (siendo el balance U), y con
estructura cristalina cubica de cuerpo centrado o fase gamma (y), de la

presente invencién, consta de la siguientes etapas:

1. Fundicion de la aleacion de U-Mo: Se fraccionan y pesan U y Mo en
cantidades apropiadas para preparar aleaciones de U-Mo con
concentraciones de 5 a 10 % Mo en peso, siendo el balance U. A través

de la fundicién se obtiene un lingote de la aleacidn.
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. Tratamiento térmico de homogenizacion: Someter a un lingote de la
aleacion a un tratamiento térmico de homogeneizacién, obteniendo de
esta manera una estructura monofasica y policristalina de U-Mo con
estructura v, preferentemente con un tamano de grano o cristal similar

al tamarnio de las particulas del polvo deseado -

Tratamiento térmico de precipitacion: Someter a la aleacidn
homogeneizada a un tratamiento térmico de precipitacion a fin de lograr
una microestructura bifasica constituida predominantemente por granos
de la solucién sélida U-Mo con estructura cristalina y mayoritaria, y con
la fase uranio-alfa (a) minoritaria con estructura cristalina ortorrdmbica

distribuida en los bordes de grano de la fase y.

Hidruracion gaseosa en un reactor quimico: Someter la aleacion
precipitada a un tratamiento de hidruracién gaseosa, provocando asi la
transformacion de la fase o a hidruro de uranio (UHj3), con el
consecuente aumento de volumen de esta transformacion y la
generacion de fisuras intergranulares y/o transgranulares en la

aleacion, las cuales producen la decrepitacién de la aleacion.

Deshidruracién: Deshidrurar el polvo de la aleacién asi obtenido

mediante un tratamiento térmico en vacio o en una atmosfera inerte.

. Tratamiento térmico de transformaciéon y homogeneizacién: Someter al
polvo asi obtenido a un tratamiento térmico de recuperacidon y
homogeneizacion de la fase y, y retener esta estructura en estado
metaestable a temperatura ambiente.

El objetivo principal de la presente invenciéon es un procedimiento

para modificar en forma apropiada y transitoria la microestructura de

aleaciones U-Mo con contenidos de Mo comprendidos entre 5 y 10 % en

peso, y la obtencion de polvos de aleaciones metalicas ductiles de uranio-

molibdeno (U-Mo) con estructura cristalina cubica de cuerpo centrado o

fase gamma (y).
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Una aplicacion de los polvos de aleaciones metélicas de U-Mo

obtenidos por el procedimiento de la presente invencion es su empleo en
la elaboraciéon de combustibles nucleares de bajo enriquecimiento
isotdpico para reactores de investigacion, de ensayo y de produccidon de
radioisétopos

A fin de una mejor comprensioén de la presente invenciéon y mayor

entendimiento de las ventajas comentadas, méas las que los entendidos en
la especialidad podran agregar, se realiza a continuacién la descripcion
detallada del procedimiento para la obtenciéon de polvos de aleaciones
metalicas ductiles de uranio-molibdeno (U-Mo) de la presente invencion. El
mismo consta de la siguientes etapas:

Fundicién de la aleacién (Etapa conocida):

Se fraccionan y pesan U y Mo en cantidades apropiadas para preparar
aleaciones de U-Mo con concentraciones de 5 a 10 % Mo en peso,
siendo el balance U. La aleacion, en forma de lingote, se obtiene por
fundicion de estas materias primas mediante alguno de los procesos
convencionales de fundicion de U y sus aleaciones. Preferentemente
se puede emplear un horno de inducciéon electromagnética bajo
atmodsfera inerte, o un horno de arco eléctrico bajo atmdsfera inerte con
electrodo no-consumible de tungsteno y crisol de cobre refrigerado por

agua.

(a) - Tratamiento térmico de homogeneizacion:

Se somete el lingote obtenido a un tratamiento térmico de
homogeneizacion en un horno eléctrico bajo atmdsfera inerte a fin de
lograr una microestructura esenciaimente monofasica y policristalina
ge fase y. Durante este tratamiento térmico se homogeniza la
microsegregacion de U en los bordes de grano de la fase y originadas
durante la solidificacion de la aleacion. También puede producirse
crecimiento de grano de la fase y. Este tratamiento térmico se realiza

en el rango de temperaturas 800-1100 °C y por periodos de tiempo de
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(b)

rapidamente hasta temperatura ambiente a fin de retener en forma

metaestable la fase y. El lingote resultante debe exhibir una
microestructura de granos equiaxiales, preferentemente con un tamafio

de grano similar al tamaiio de las particulas del polvo deseado.

- Tratamiento térmico de precipitacién:

El lingote homogeneizado es luego sometido a un tratamiento térmico
de precipitacién en atmoésfera inerte en el rango de temperaturas de
520-580 °C durante 2 a 48 horas a fin de lograr la transformacion de la
microestructura monofasica y a una microestructura bifasica vy + a,
mediante el mecanismo denominado “descomposiciéon celular
discontinua”. Dicha microestructura esta constituida por granos de la
fase y con colonias o conjuntos bifasicos en sus bordes de grano.
Estas colonias estan constituidas por finas laminas alternadas de la
fase o (muy rica en U) y la fase y mas enriquecida en Mo que la fase y
original. Durante este tratamiento térmico las colonias se forman en los
bordes de grano y crecen hacia el interior de los granos. Esta
microestructura es luego retenida en forma metaestable mediante un

enfriamiento rapido hasta temperatura ambiente.

(c) - Hidruracién:

La aleacién con microstructura bifasica y + o asi obtenida, es luego
sometida a un tratamiento de hidruracion gaseosa en un reactor
quimico en el rango de temperaturas 200-350 °C durante 1 a 6 horas
bajo flujo continuo de H,. Durante la hidruracién se produce la reaccion
entre la fase a y el H, para formar UH;, con el consecuente aumento
en volumen del producto de la reaccion. La dilatacion del material
produce la generacion de tensiones internas en la aleacioén hidrurada,
fracturas intergranulares y/o transgranulares y su desintegracion

espontanea a polvo o decrepitacién.

(d) - Deshidruracién:
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E! polvo asi obtenido, constituido por particulas de fase y particulés de
UH3, se somete a un tratamiento de deshidruraciéon en el reactor
quimico arriba descrito a temperaturas comprendidas entre 400 y 750
°C durante aproximadamente 1 hora, haciendo vacio dinamico en la
camara o mediante un flujo continuo de gas inerte. El polvo obtenido
luego de la deshidruracidén esta constituido por particulas de la fase y
enriquecida en Mo (respecto de la composicidn inicial de la aleacion) y

particulas de fase a (rica en U).

(e) - Tratamiento térmico de transformacién y homogeneizacién:
El polvo, constituido por particulas de fase y (enriquecida en Mo) y de
fase o (rica en U), es luego convertido '6 transformado integramente a
fase y, de idéntica composicidén quimica que la aleacién original,
mediante un tratamiento térmico a temperaturas comprendidas entre
750 y 1000 °C durante 3 a 6 horas en vacio o en una atmoésfera inerte.
El polvo homogeneizado es enfriado hasta temperatura ambiente

mediante un enfriamiento rapido.

El poivo asi obtenido es luego tamizado y clasificado mediante
alguno de los procedimientos habituales empleados en pulvimetalurgia.

Es importante destacar que las etapas 2 hasta 6 inclusive pueden
llevarse a cabo en un mismo dispositivo realizando los distintos
tratamientos térmicos asi también como los tratamientos de hidruracién y
deshidruracion. Asimismo, las etapas 2 hasta 6 inclusive pueden
efectuarse en forma consecutiva sin necesidad de enfriar la aleacién hasta

temperatura ambiente.

El procedimiento propuesto en la presente invencién puede aplicarse
a la fabricaciébn de elementos combustibles tipo placa, con alta
concentracion de U (hasta 95 % en peso) de bajo enriquecimiento

isotopico (aproximadamente 20 % 2%°U en peso).
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Para mayor aclaracion del procedimiento la presente invencion, yTé
manera que la misma ha de ser llevada a la practica, se explica a

continuacién un ejemplo de realizacién de la invencién:

Un lingote de 50 g de una aleacién de 92 % U-8 % Mo en peso se
funde en un horno de arco eléctrico bajo atmdsfera de Ar, con electrodo
no-consumible de tungsteno y crisol de cobre refrigerado con agua. Para
ello se fraccionan y pesan 41 g de U natural y 4 g de Mo, se colocan
dentro del crisol, se evacua el horno mediante bombas de vacio hasta una
presion de 5 107 torr y se permite el ingreso de Ar hasta lograr una
presiéon en el horno de aproximadamente 150 torr, dejando estanco el
recipiente. Se inicia el proceso fundicién haciendo saltar un arco voltaico
de corriente continua entre el electrodo (polaridad negativa) y la carga de
los aleantes en contacto con el crisol (polaridad positiva) hasta fundirla,
obteniendo asi un lingote con forma de botén. El horno se opera con 15V
de tensién y 400 A de corriente durante aproximadamente 30 seg.,
desplazando el electrodo para permitir que el arco voltaico incida sobre
toda la carga sin interrupcién. El lingote se invierte sucesivamente cuatro o
cinco veces (mediante un dispositivo mecanico o telemanipulador) a fin de
obtener un lingote macroscépicamente homogéneo en composicion
quimica. El lingote se examina mediante metalografia éptica en una
seccidon meridional verificando su homogeneidad por la ausencia de

fragmentos de Mo sin disolver.

Posteriormente el lingote se encapsula en un tubo de silice, evacuado
hasta aproximadamente 107 torr, y se llena con Ar hasta aproximadamente
éOD torr. La capsula conteniendo el lingote se introduce en un horno de
resistencia eléctrica de tipo tubo horizontal y se somete a un tratamiento
térmico de homogeneizacion a una temperatura de 1000°C durante 24
horas. El tratamiento finaliza por templado de la capsula en agua a
temperatura ambiente sin rotura de la capsula. Mediante difractometria de

rayos X, se verifica que la aleacion presenta una estructura cristalina
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monofasica correspondiente a la fase y retenida en forma metaestable.
También, mediante metalografia Optica, se corrobora que la aleacion
presente una estructura monofasica y policristalina de granos equiaxiales

con un tamaio de grano menor que 300 micrones.

La aleacidon homogenizada se encapsula nuevamente en Ar bajo
idénticas condiciones que las descriptas en el parrafo precedente, se la
somete a un tratamiento térmico de precipitacién en un horno eléctrico a
565 °C durante 24 horas, y se la templa en agua a temperatura ambiente
sin rotura de la capsula. Mediante un examen metalografico se verifica que
la fase y vecina a los bordes de grano transformé a una fina estructura de
laminas alternadas de las fases y y a. El espesor de la zona que rodea los

granos de la fase y original es de 10 a 40 um.

La aleacion con esta modificacion microestructural se somete luego a
un tratamiento de hidruracién gaseosa en un reactor quimico. El hidrégeno
proviene de un generador electrolitico con un nivel maximo de impurezas
de 10 ppm en peso. Dicho reactor esta constituido por un tubo vertical de
silice de 25 mm de diametro y 300 mm de largo con el extremo inferior
cerrado, y en cuyo fondo se coloca la muestra a hidrurar. El tubo vertical
contiene interiormente otro tubo concéntrico de silice de 4 mm de diametro
con su extremo inferior abierto, y posicionado justo sobre la muestra, por
donde ingresa hidrégeno y/o Ar de alta pureza. Este dispositivo se aloja

dentro de un horno vertical de resistencia.

La hidruracion de 5g de aleacion se realiza introduciendo hidrégeno
gaseoso a temperatura ambiente manteniendo un flujo de 1 cm’/s. La
camara de hidruracién se introduce dentro del horno previamente
calentado hasta 250 °C y se mantiene a esa temperatura durante 6 horas.
Posteriormente la cdmara se retira del horno y se enfria hasta temperatura
ambiente, pudiéndose observar a través del tubo de silice que la muestra
se ha transformado a polvo (decrepitado). Sin apertura de la camara, y
bajo flujo de Ar, se introduce en el horno y se eleva la temperatura a 750
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°C. El polvo de la aleacion se deshidrura entre 500 y 600 °C, mientras que".
el flujo de Ar barre el hidrogeno desorbido.

El polvo deshidrurado se transforma luego integramente a fase y
calentandolo a 750 °C durante de 3 horas. Finalmente, se enfria hasta
temperatura ambiente mediante el ingreso de un alto caudal de Ar, se abre
la camara y se retira el polvo. En caso de coalescencia o aglomeracion de
las particulas de polvo durante la etapa de deshidruracion, se puede

realizar una eventual molienda mecanica en mortero.

La estructura cristalina de fase y se verifica mediante difractometria
de rayos X. Mediante microscopia electrénica de barrido se puede
observar la morfologia irregular de las particulas y comprdbar que el
tamafio de las particulas resulta inferior a 300 um. La distribucion

granulométrica se mide mediante sedigrafia o clasificacion por tamizado.

Siguen 8 reivindicaciones en pagina 15.
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REIVINDICACIONES

Habiendo descripto y determinado la naturaleza y alcance de la

presente invencidn, y la manera que la misma ha de ser llevada a la

practica, se declara lo que se reivindica como invencion y de propiedad

exclusiva :

1. Procedimiento para la obtencion de polvos de aleaciones metalicas

ductiles de uranio-molibdeno (U-Mo), en el que luego de la etapa de

obtencién de un lingote de la aleaciéon de U-Mo, con concentraciones de

5 a 10 % Mo en peso, siendo el balance U, es caracterizado por

comprender, por lo menos, las siguientes etapas::

(a)

(b)

(c)

- Tratamiento térmico de homogeneizacion, en la cual se somete, a
dicho lingote de la aleacién de U-Mo, con concentraciones de 5a10
% Mo, a un tratamiento térmico de homogeneizacion, obteniendo de
esta manera una estructura monofdsica y policristalina de U-Mo con

estructura y.

- Tratamiento térmico de precipitacion, en la cudl se somete a la
aleacion homogeneizada a un tratamiento térmico de precipitacion a
fin de lograr una microestructura bifédsica  constituida
predominantemente por granos de la solucidon sélida U-Mo con
estructura cristalina y mayoritaria, y con la fase uranio-aifa (a)
minoritaria con estructura cristalina ortorrémbica distribuida en los

bordes de grano de la fase y.

- Hidruracion gaseosa en un reactor quimico, en la cual se somete
a la aleacion precipitada a un tratamiento de hidruracion gaseosa,
provocando asi la transformacion de la fase o a hidruro de uranio
(UH3), con el consecuente aumento de ‘volumen de esta
transformacion y la generacion de fisuras intergranulares ylo
transgranulares en la aleacion, las cuales producen la decrepitaciéon

de la aleacion.
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(d) - Deshidruracién, en la cual se deshidrura el polvo-de la aleacion
obtenido, mediante un tratamiento térmico en vacio o en un flujo de
gas inerte.

(e) - Tratamiento térmico de transformacion y homogeneizacion, en la
cual se somete al polvo asi obtenido a un tratamiento térmico de
transformacién y homogeneizaciéon de la fase y, y se retiene esta

estructura en estado metaestable a temperatura ambiente.

Procedimiento para la obtencion de polvos de aleaciones metalicas
ductiles de uranio-molibdeno (U-Mo), segun la reivindicacion 1,
caracterizado porque dicha etapa de Tratamiento térmico de

precipitacién se realiza a temperaturas en el rango de temperatura de

520 a 580 °C y por un periodo de tiempo de 2 a 48 horas.

Procedimiento para la obtencion de polvos de aleaciones metalicas
ductiles de uranio-molibdeno (U-Mo), segun la reivindicacion 2,
caracterizado porque dicha etapa de Hidruracién gaseosa se realiza en

un reactor quimico en el rango de temperaturas de 200 a 350 °C,

“durante un tiempo mayor a 1 hora, bajo flujo continuo de hidrégeno.

Procedimiento para la obtencién de polvos de aleaciones metalicas
ddctiles de uranio-molibdeno (U-Mo), segun las reivindicaciones 1 a 3,
paracterizado porque dicha etapa de Deshidruracién se realiza en un
reactor quimico a temperaturas comprendidas entre 400 y 750 °C,
haciendo vacio dinamico en la camara o mediante un flujo continuo de

gas inerte.

5. Procedimiento para la obtencién de polvos de aleaciones metalicas

dactiles de uranio-molibdeno (U-Mo), segun las reivindicaciones 1 a2 4,
caracterizado porque dicha etapa de Tratamiento térmico de
transformacion y homogenizacion se realiza a temperaturas
comprendidas entre 750 y 1000 °C durante 3 a 6 horas en vacio o en
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una atmosfera inerte y el polvo homogeneizado es enfriado hasta

temperatura ambiente mediante un enfriamiento rapido.

Procedimiento para la obtencion de polvos de aleaciones metalicas

ductiles de uranio-molibdeno (U-Mo), segun las reivindicaciones 1 a 5,

. caracterizado porque dicha etapa de Tratamiento térmico de

homogenizacibn se realiza en atmdsfera inerte en el rango de
temperaturas de 800-1100 °C durante 1 a 48 horas, y un posterior
enfriamiento rapido hasta temperatura ambiente.

Procedimiento para la obtencion de poivos de aleaciones metalicas
ductiles de uranio-molibdeno (U-Mo), segun cualquiera de las
reivindicaciones anteriores, caracterizado porque dichas etapas de
tratamientos térmicos (a), (b) y (e), de hidruracién (c) y deshidruracion
(d) se realizan en el mismo reactor quimico, ubicado dentro de un

horno, en forma continua.

. Procedimiento para la obtencién de polvos de aleaciones metalicas

ductiles de uranio-molibdeno (U-Mo), segun cualquiera de las
reivindicaciones anteriores, caracterizado porque luego de dicha etapa
de Tratamiento térmico de transformacion y homogenizacion se somete

al polvo obtenido a una etapa de tamizado y clasificado.

Ing. Jorge Anibal Fernandez
Responsable de Patentes
Comisidn Nacional de Energia Atdmica
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RESUMEN ,

La presente invencion consiste en un procedimiento para la obtencién de

polvos de aleaciones metalicas ductiles de uranio-molibdeno (U-Mo) con

concentraciones comprendidas entre 5 y 10 % Mo en peso (siendo el
balance U), y con estructura cristalina cubica de cuerpo centrado o fase
gamma (y). El procedimiento consiste en:

(a) - Someter a un lingote de la aleacién a un tratamiento térmico de
homogenizacidon, obteniendo una estructura monofasica y
policristalina de U-Mo con estructura y.

(b) - Someter a la aleaciéh homogeneizada a un tratamiento térmico de
precipitacién para lograr una microestructura constituida por granos
de U-Mo con estructura cristalina y mayoritaria, y con la fase uranio-
alfa (o) minoritaria distribuida en los bordes de grano de la fase y;

(c) - Someter la aleacion precipitada a un tratamiento de hidruracién
gaseosa, provocando la transformacién de la fase a a hidruro de
uranio (UHs), produciendo la decrepitacion de la aleacion.

(d) - Deshidrurar el polvo de la aleaciéon asi obtenido mediante un
tratamiento térmico en vacio o bajo un flujo continuo de gas inerte.

(e) - Someter al polvo asi obtenido a un tratamiento térmico de
transformaciéon y homogenizaciéon de la fase vy, y retener esta
estructura en estado metaestable a temperatura ambiente.

Una aplicacion de los polvos de aleaciones metalicas de U-Mo
obtenidos por el procedimiento de la presente invencién es su empleo en
la elaboracion de combustibles nucleares de bajo enriquecimiento
isotopico para reactores de investigacion, de ensayo y de produccion de

radioisétopos.
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