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ESTUDIOS Y DESARROLLOS PARA COMBUSTIBLES A BASE DE PLUTONIO

H. Osuna*, C. Ardoz*, J. Marticorena*

RESUMEN

Se describe el programa destinado a la utilizacion de Plutonio como combustible
nuclear. El mismo comprende trabajos que se realizan en tres dreas distintas.

1. Estudio de materiales combustibles a base de Pu

Se han programado estudios destinados a posibilitar el desarrollo de este tipo
de elementos combustibles, asf como la interpretacién de su comportamiento. Compren-
de el estudio de propiedades de 6xidos mixtos de UO9-PuO9 con o sin irradiacién, en
dreas de conductividad térmica, generacién de gases de fisién, distribucién de tempera-
tura, etc.

2. Desarrollo de técnicas de fabricaci6n.

Los trabajos estan destinados a la*preparacién de cédpsulas de irradiacién y
barras combustibles del tipo Zry-PuO9-UOg, para la realizacién de experiencias para el
conocimiento de los materiales y modelos de célculo y para la preparacién de prototipos
de demostracién. Se estudian asfmismo, diversas técnicas de fabricacién que en una eta-
pa posterior serén de utilidad para la fabricacién industrial de este tipo de combustible.

3. Desarrollo de ingenierfa para materiales Alfa activos.

Se ha considerado también necesario el desarrollo de la ingenierfa especializada
destinada al disefio y construccién de laboratorios y equipos especiales imprescindibles
para la realizacién de este tipo de trabajo. Se describen la instalacién en construcci6n y
algunos equipos disefiados especialmente. Se ha tenido en.cuenta la méxima participacién
de la industria nacional en este tipo de obra.

Los trabajos mencionados anteriormente se realizan teniendo presente que se-
rén de utilidad o aplicaci6n en el caso de tener que desarrollar en el futuro combustibles

para reactores répidos.
* Nxido mixto de uranio-plutonio envainado en Zircalloy. (Zry).

* Gerencia de Tecnologfa, Comisién Nacional de Energfa Atémica.
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INTRODUCCION

El comienzo de un programa de construccién de centrales nucleares en la RenG-
blica Argentina, plante6 la necesidad de tomar una decisién respecto de la provisién de
combustible para dichas centrales.

En una central nuclear, el costo del combustible es una parte importante de la
inversi6n total al cabo de la vida Gtil de la central. Esto hace que la economicidad de la
instalacién dependa en forma apreciable del costo y calidad del combustible que se utiliza.

Uno de los aspectos a resolver en un plan de utilizaci6n del plutonio como com~
bustible nuclear de potencia, es la necesidad de desarrollar una tecnologfa de fabricacién
de elementos combustibles conducente a producirlos de buena calidad y a precios conve-
nientes. El mayor costo de fabricacidon de este tipo de elementos combustibles respecto
a los convencionales a base de uranio, se debe a los problemas de seguridad que presen-
ta su manipuleo.

No es de esperar la concrecién de plantas de fabricacién de capacidad similar
a las de uranio, lo que implica aln una mayor desventaja econémica. Por eso, es impera-
tivo estudir y desarrollar cuidadosamente las técnicas de fabricacidén que mejor se adap-
ten a las condiciones particulares del momento y del pafs. Esto implica concretar una
tecnologia nacional.

ESTUDIO DE MATERIALES COMBUSTIBLES A BASE DE PLUTONIO

Desde el punto de vista de un grupo de trabajo dedicado al estudio de las pro-
piedades de los materiales combustibles, 1a opci6n de fabricar y optimizar el combusti-
ble nuclear en el pafs, obligaba a encarar un programa de estudio de propiedades de
estos materiales que permitiera satisfacer las necesidades de disefio y fabricacién del
combustible, asi como de optimizacién del funcionamiento de la central.

En la actualidad, el material que se ha impuesto y que se usa casi universal-
mente como combustible nuclear es el UO9. En un futuro inmediato comenzar4 a utilizar-
se, en reactores térmicos, el 6xido mixto de uranio y plutonio, con contenidos de este
Gltimo menores que 5%, para realizar su reciclado. Hacia fines de esta década o princi-
pios de la siguiente, se supone que entrarin en utilizaci6n comercial otros materiales que
actualmente estén en desarrollo o ensayo para reactores rapidos, como los 6xidos mix-
tos, los carburos y los carbonitruros de uranio y plutonio, todos con alto contenido de
este tltimo.

Un programa de estudio de materiales combustibles debe prever el trabajo con
los distintos materiales que se pueden ir utilizando como combustible en el futuro y el
estudio de las propiedades de interés para la utilizacién del material en un reactor de
potencia. Se fij6 entonces como objetivo del programa, realizar el desarrollo de los



conocimientos necesarios para la optimizacién del combustible.

Este objetivo es la expresion concisa de una filosoffa de trabajo que esté impli-
cita en la elecci6bn misma del tema de estudio, puesto que si se estudian materiales com-
bustibles para reactores de potencia, estos estudios se harén ante todo con miras a la apli
caci6bn de los resultados. Por otra parte, se decidi6 iniciar los estudios con los problemas
que surgieran en el curso de los trabajos de optimizaci6n y fabricacién del combustible,
iniciados con alguna anticipacién a la elaboracién de este programa y que continuarin
paralelamente al mismo. Buscar la fuente de temas de investigacién aplicada en los pro-
gramas de optimizaci6n y fabricacién asegura la conexi6én con problemas y necesidades
reales y concretas, como garantfa de la utilidad del trabajo encarado. Con respecto a la
investigaci6n bésica, se piensa que a lo largo del desarrollo de este programa aplicado,
se iran haciendo claros los temas bésicos de verdadero interés para la CNEA. En ese
momento se los transferiri a los grupos de investigacién bdsica en Ciencia de los Materia
les, que la CNEA ya tiene bien consolidados y en funcionamiento desde afios atris.

Los trabajos se planearon desde tres puntos de vista: materiales a estudiar,
propiedades a estudiar, condiciones experimentales.

Materiales a estudiar

Se decidi6 empezar con el UOg por ser el problema inmediato y porque muchos
de los datos de este material son aplicables al (UPu)Oy que se utiliza en reactores térmi-
cos. Luego, en un plazo definido por la disponibilidad de las instalaciones adecuadas, con
los 6xidos mixtos de uranio y plutonio, al principio con baja y luego con alta concentraci6n
de plutonio. Mas adelante y dependiendo de estudios de factibilidad de utilizacién, se en-
trarfa a trabajar con materiales no convencionales tales como carburos.

Propiedades a estudiar

Las necesidades inmediatas de los grupos de disefio y fabricacién definieron
las primeras propiedades a estudiar: liberacién de gases de fisién, fluencia y conductivi-
dad térmica. Luego, la previsi6n de necesidades futuras permiti6 seleccionar otros temas
de interés como los cambios estructurales bajo irradiacién, la interaccién del material
combustible con el medio refrigerante, su compatibilidad con el zircaloy a temperatura
elevada, el control y medicién de la estioquemetria el diagrama de fases en la zona de
interés.

Condiciones experimentales

Las propiedades de cada material pueden estudiarse fuera del reactor, en un
laboratorio m4is o menos convencional, bajo irradiaci6n en el reactor o luego de la irra-
diaci6n en una celda caliente. Los problemas experimentales, las necesidades de presu-
puesto y aln los valores de algunas propiedades son distintos en cada caso. Se sabe que,
en Gltima instancia, los valores de mayor utilidad para el disefio son los obtenidos en



las condiciones reales de utilizaci6én. Sin embargo, las experiencias de irradiacién son
sumamente costosas, tanto en dinero como en tiempo, e implica el montaje de una infra-
estructura compleja. Por eso, se ha elaborado como parte muy importante de todo el pro
yectc, un programa de irradiaciones de dimensiones tan pequefias como era compatible
con la utilidad de los datos que se quieren obtener.

Programa de irradiaciones

Este programa busca: a) lograr un conocimiento de los materiales que permita
fijar especificaciones mas economicas; b) verificar los modelos de célculo; ¢) verificar
la capacidad de fabricacién de combustibles en lo que hace a su calidad.

Se ha programado una primera etapa de irradiaciones de cépsulas experimen-
tales que permitan estudiar el comportamiento de las pastillas de UO9 fabricadas en el
pafs y, aparte, la irradiacién de diversos prototipos, a escala I:I de combustible del
reactor MZFR, reactor prototipo de 60 MWE, de la Central Nuclear de Atucha. Luego,
siguiendo un esquema similar, se desarrollari una segunda etapa de irradiaciones de
(UPu)O2, con clpsulas experimentales y varios prototipos de potencia que permitan ade-
cuar la experiencia adquirida con el UO, a este material, para terminar con un prototipo
Atucha enriquecido con plutonio.

DESARROLLO DE TECNICAS DE FABRICACION E INGENIERIA PARA MATERIALES
ALFA ACTIVOS

El desarrollo de la tecnologfa de fabricacién de combustibles a base de pluto-
nio se ha encarado teniendo en cuenta dos aspectos: a) desarrollo de la capacidad inge-
nieril en el disefio, construcci6n y operacién de instalaciones para manipuleo de plutonio;
b) estudio y desarrollo de las técnicas de fabricacién.

a) Cuando se encara un programa donde los aspectos técnicos y econémicos
estdn fuertemente ligados, como en este caso, ademés de conocer los mé-
todos de fabricaci6én adecuados se considera importante poseer capacidad
ingenieril propia de concepcién y diseiio de la fibrica para adaptar las
instalaciones necesarias a las condiciones del medio industrial del pafs.
En este sentido se.ha disefiado -y ser4 habilitado en 1972~ un laboratorio
destinado a la fabricacién de cédpsulas y barras combustibles a base de
6xido mixto de uranio-plutonio en la cual se ha logrado una amplia partici
pacién de la industria nacional.

Durante estos trabajos se ha obtenido la experiencia inicial necesaria para
encarar en el futuro proyectos similares en escala industrial. Algunos
aspectos que se estudian se dan en la Tabla I.



b) En su primera etapa estin destinadas a la puesta a punto de las técnicas
convencionales de fabricacion para la preparacién de cdpsulas, barras
combustibles y prototipos de demostracién del tipo Zry (UPu)Og para el
programa de irradiaci6n. En la Tablall se muestra el diagrama de fabri-
caci6n de las mismas.

En una etapa més avanzada se encarari la fabricacién desde el punto de vista
econémico, para lo cual se estudiari el mejoramiento y nuevos métodos y técnicas de
fabricacién con miras a la produccién a escala industrial y a la reduccién de los costos.
A continuacién se describe el laboratorio para Plutonio.

Concepcidn

Este laboratorio es una facilidad Alfa para manipuleo de plutonio no piroférico,
con total confinamiento del mismo en cajas de guantes estancos. Las mismas, asf como
las distintas 4reas que componen la instalacién -excepto la guardia y la de ventilacion-
son mantenidas en depresién. Esta depresién es mayor cuanto mayor es el riesgo de
contaminaci6n del 4rea.

Descripcién

La facilidad Alfa est4 situada en la Planta Piloto de Elementos Combustibles de
la Gerencia de Tecnologfa. Consta de las siguientes &reas: trabajo, control, vestuario,
guardia, s6tano y ventilaci6n. Abarca una superficie aproximada de 200 m2 y la inversién
total ha sido de unos u$s 320.000. En la Fig.3 se puede observar su distribuci6n.

Linea de cajas de guantes

Ha sido disefiada para el manipuleo de 6xido mixto de uranio-plutonio. Consta
de siete cajas de guantes interconectadas mediante un tnel para transferencia de mate-
rial. Cada caja de guantes est4 constitufda por una estructura de perfiles especiales de
aluminio extrudado, soldados entre sf, con mamparas, techos y pisos del mismo mate-
rial y ventanas de acrilico. Todos ellos se ajustan a la estructura mediante contramarcos
sujetos con bulones y el cierre estanco se logra por medio de un burlete de goma de sili-
conas. Cada ventana de acrflico lleva insertadas, en cada posicién de trabajo, guanteras
en donde se sujetan los guantes.

El sistema de ventilacién de cada caja es individual. Tiene doble filtro absolu-
to a la entrada y en la extraccién de aire, los que se cambian desde el interior de la caja
de guantes. En la extracci6n lleva una v4lvula neumética para regulacién de la depresibn,
una vélvula manual y una cafierfa metélica flexible que se conecta al sistema de ventila-
ci6n. Cada caja estd dotada de iluminaci6én, tablero eléctrico, detector de incendio y un
extinguidor de incendio de CO, que lo inyecta dentro de la caja a través de una tobera.



Equipamiento

Los equipos permiten realizar todas las operaciones indicadas en el diagrama
de la TablaIl. Ademis de los equipos necesarios para la fabricacién de barras combusti-
bles, se cuenta con otros para realizar controles méis inmediatos y necesarios, tales co-
mo: medidor de drea especffica, humedad en pastillas y en polvo, determinacién de uranio
en UO9, determinaci6n de plutonio en PuO2, relacién U/Pu, estequiometrfa por gravime-
trfa, control dimensional, densidad, anilisis metalogréfico, medidor de oxfgeno y hume-
dad en gases para soldadura.

Algunos de los equipos para fabricacién fueron desarrollados en colaboraci6én
con la industria local como, por ejemplo, la rectificadora sin centros. Su tamafio reducido
(50x60x40 cm de altura) permite su total confinamiento en una caja de guantes. Posee todas
las caracterfsticas de una rectificadora convencional excepto la refrigeracién de las pie-
dras y recolecci6én del polvo, que se hace por medio de una inyeccién y extraccién de aire.
Tiene una capacidad de rectificacién de méas de mil pastillas por hora si la carga se hace
autométicamente, con una precisi6n de + 0,005 mm en el didmetro.

Otro equipo desarrollado ha sido el de soldadura para barras combustibles.
Puede soldar vainas, tanto de Zircaloy como de acero inoxidable y aluminio. Consta de
una ciimara estanca para soldadura con contrapunta para permitir soldar el primer tapén.
La contrapunta y la cdmara estdn montadas en una bancada y el movimiento de sus pasantes
giratorios est4 sincronizado para la soldadura anular. Un purificador provee helio o argén
para la soldadura con un contenido menor de 5 ppm de impurezas. Posee también un pro-
gramador y controlador para los ciclos de lavado de la cdmara de soldadura y para la
corriente de soldadura. '

Con personal del Sexvicio de Metalograffa se desarroll$ una nueva pulidora
metalografica automética.

Otros equipos son de fabricacién normal pero se encargé se les efectuaran
modificaciones que los hagan aptos para el trabajo con plutonio, tal el caso de la prensa

hidriulica pastilladora y el horno de sinterizado.

Sistemas auxiliares

Sistema de ventilaci6n

Estd concebido para asegurar el control de la contaminacién, reducir la activi
dad ambiental, disminuir y mantener constante la humedad relativa del aire y lograr el
confort necesario para el trabajo en cajas de guantes. Permite 10 renovaciones por hora
en las dreas de trabajo y control, 5 en el vestuario y 2 en el s6tano, manteniendo las dis-
tintas depresiones prefijadas para cada una de ellas. Su funcionamiento es totalmente au~
tomA4tico, lograndose ello mediante sistemas eléctricos y neuméticos. Su comando se hace
indistintamente desde tres tableros, el principal en el 4rea de control y dos auxiliares en



la guardia y en la sala de ventilacion.

Tanto los ventiladores de inyeccién como los de extraccion estén duplicados
para facilitar el mantenimiento y cambio de filtros. En caso de falla de uno de éstos es
reemplazado autométicamente por su correspondiente ventilador de reserva y se acciona
una alarma.

Todo el aire de inyeccién pasa por filtros absolutos para disminuir la actividad
Alfa natural y asf lograr una mejor resolucién en la dosimetrfa de plutonio en aire. Tam-~
bién el aire de extraccién es filtrado antes de ser expulSado g la atmé6sfera. Se utiliza una
etapa de filtrado absoluto para las 4reas de control, sétano y vestuario, dos para la de
trabajo y tres para las cajas de guantes. Todos los filtros absolutos son incombustibles y
resisten temperaturas de hasta 5000C, )

Sistema de retencién de lfquidos activos

Los Ilfquidos de baja actividad o de probable contaminacién provenientes del
frea de trabajo, pileta y ducha de emergencia, son retenidos en dos tanques de acero ino-
xidable localizados en el s6tano. Ambos estén interconectados mediante un conjunto de val-
vulas, cafierfas y bomba centrffuga. En los lfquidos retenidos se dosa plutonio. Si éste
est4 por debajo del miximo permisible se arroja a cloaca. En caso contrario se envia a
la planta de tratamiento de residuos radiactivos. Un sistema electrénico permite verificar
el nivel de lfquido en los tanques, el que es sefialado en un tablero ubicado en el drea de
control. Cualquier anomalfa operativa es denunciada por una alarma y sefializada 6ptica-
mente.

Sistema de detecci6tn de incendio

o et . At S St i, S S o iy o S S S i e i Sl e

Est4 constituldo por un tablero de sefializacién zonal y alarma, al que llega la
informacién de dos tipos de detectores: térmicos y de humo. Los primeros se instalan en
cada una de las cajas de guantes y los segundos en los locales.

Control radiolégico

Se ha montado un estricto control radiolégico compuesto por monitores de su-
perficie y aire. Los de superficie son del tipo contador Alfa proporcional para pies, ma-
nos y ropa., Estén instalados en el 4rea de trabajo, junto a las cajas de guantes y a la sali-
da de la facilidad Alfa.

Todo el personal debe controlar pies y manos al abandonar estas reas y las
manos toda vez que las retira de las guanteras. Adem4s, diariamente se toman muestras
de superficie en el 4rea de trabajo, las que se analizan automéiticamente en un contador
Alfa-Beta dotado de cambiador automitico de muestras e inscriptor de resultados.

Para el control de plutonio en aire se desarroll6 un equipo especial, consisten



te en un sistema de muestreo con cabezales de dosimetrfa diferida y alarma. La informa-
cibén tomada por los cabezales de alarma es recogida en un panel de control y comando que,
en caso de contaminacién, da aviso mediante una alarma acfistica y 6ptica.

Fuerza motriz

La fuerza motriz es tomada de la red general a través de un tablero que la dis-
tribuye alos distintos sectores de la facilidad Alfa. En caso de corte de energia eléctrica
existe un grupo electrdgeno que automiticamente entra en operacién dentro de los 30 se-
gundos, reponiendo el consumo de los servicios esenciales.

DISCUSION

Los trabajos destinados a la utilizaci6én del Pu como combustible comenzaron
en 1968, con el programa de desarrollo de la tecnologfa correspondiente. Ello inclufa la
instalacién de laboratorios adecuados y el estudio de las técnicas de fabricacién especiales
necesarias para este tipo de material.

El conocimiento a adquirir se consideraba de aplicaci6n tanto para la prepara-
cioén de combustibles para reactores térmicos como para ripidos, pudiéndose de esta mane
ra comenzar con los trabajos antes de tomar una decisién sobre el tipo de combustible a
desarrollar.

Los ensayos realizados hasta la fecha en numerosas centrales nucleares pera
el reciclado de plutonio producido, ha dado resultados promisorios, pudiendo ahora afir-
marse que se prevé cercano el uso comercial de dicho material fisionable para la genera-
ci6én de potencia en reactores térmicos. Por lo tanto, la orientacién actual del programa
tiene como objeto el reciclado de Pu en la Central Nuclear ATUCHA, dentro del concepto
de enriquecimiento parcial o "'spiking' del ndcleo.

Este trabajo muestra algunos de los aspectos del programa, en lo referente al
combustible y su tecnologfa. En forma paralela se ha comenzado el estudio de los aspec-
tos econémicos y del ciclo de combustible.



TABLA 1

ESTUDIOS EN DESARROLLOS DE FABRICACION

-~ Procesos de fabricacién

especificaciones

controles de calidad

homogeneizacién y su control en mezclas
de (U, Pu)Oq

mezclado mecénico

caracterizacién de polvos

matriz autolubricada para prensado
sinterizado

recuperacién de residuos de fabricacién
nuevas técnicas

Equipamiento

criterios de seleccifn
disefio de equipos especiales

"Manipuleo de plutonio de reciclado
Dimensionamiento de planta y operaciones
criticalidad

Costos de fabricacién

ESTUDIOS EN INGENIERIA DE INSTALACION

- Edificio

localizacién

diseiio

materiales

circulaci6én y zonificaci6n

- Lfnea de cajas de guantes

disefio de lfnea y cajas de guantes
disefio para trabajo con Pu de reciclado

- Equipamiento

disefio de equipos especiales

disefio de equipos geométricamente seguros
por criticalidad

automatizacién de lfneas de fabricacién

- Sistemas auxiliares
ventilacifn
fuerza motriz
control, prevencién y deteccibén de incendio
efluentes activos

- Controles y deteccién de contaminacién
monitores de Pu en aire
controles de rutina

selecci6én de monitores

- Costos deinstalacién



MATERIAS PRIMAS

U0, grado cerdmico tamizado

+ ———end Pesada

PuOg grado cerdmico

TABLA 2

OPERACION

CONTROLES
anflisis gufmico y fisico

Pesada

Tapones y tubos de Zry

andlisis quimico, fisico e isotdpico

Mezclado mecénico

Adici6n lubricante-adhesivo

Pre-prensado

[ Triturado ]
[ Tamizado ]
l Mezclado ]
b
Prensado

. . — densidad, control dimensionesg, autoradio-

graffa, U/Pu,

Pre-sinterizado

_ pérdida de peso, contenido en Carbono

Sinterizado

_ . . andlisis qufmico, control dimensiones, den

sidad, metalograffa, autoradiograffa

Rectificado

l_ - - rugosidad

I Lavado

J.- - gases totales, HyO, visual, peso

do

Armado de colu

mna y envaina-

Decontaminaci6én

- - dosimetrfa Alfa

Soldadura

Inspeccién

Rayos X, prueba de Helio, dimensional
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