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(57) RESUMEN:

La invencidn consiste en un elemento combustible para reactores nucleares de investigacion, del
tipo metal/compuesto de uranio, al que se incorpora una barrera de interdifusion depositada en la interfase,
cuyo objeto es impedir la difusion de uno o mas componentes entre ambos lados de la interfase y la
formacién de intermetalicos en el compuesto de uraniof

La invenciéon puede ser aplicada a un elemento combustible tipo placa 6 con vainas

combustibles (o >

Entre las placas de aluminié que ofician de conteM del compuesto de Uranio y dicho compuesto
en forma de placa se deposita la barrera de interdifusion. En el caso de una vaina combustible, la barrera
de interdifusion se deposita entre la vaina y el compuesto de Uranio.

En ambos casos, el compuesto de uranio es una solucion sélida de uranio metalico con
pequefias cantidades de aditivos, del tipo: uranio-molibdeno (UMoy), uranio-zirconio (UZry) o
uranio-zirconio con agregado de Nb (U-Zr-Nb); y la matriz puede ser de Al, Zirconio (zircaloy),
molibdeno, etc.
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La presente invencion se refiere a un elemento combustible
para reactores nucleares de investigacién, del tipo metal/compuesto de
uranio, al que se incorpora una barrera de interdifusion depositada en la
interfase, cuyo objeto es impedir la difusidon de uno o0 mas componentes
entre ambos lados de la interfase y la formacién de intermetalicos en el
compuesto de uranio.

Esta invencién es aplicable principalmente a combustibles
avanzados de alta densidad para reactores nucleares de investigacion,
fabricados con cualquier aleacién, compuesto intermetéalico o solucién
sélida basada en uranio de bajo enriquecimiento contenida en una matriz
metalica 6 ceramica, recubierta 6 encapsulada por una placa o vaina
metalica con una barrera de interdifusiéon entre ambas partes. La barrera
de interdifusién entre el combustible y su matriz de contencién tiene por
objeto solucionar los problemas de interdifusion, encontrados en los
combustibles nucleares tipo placa basados en la solucién sélida U-Mo
con matriz de Aluminio, que impiden al dia de la fecha obtener un
elemento combustible que permita un buen quemado (>45%) y un tiempo

alto de permanencia en operacidn en el reactor ( >4000 horas).

Una consecuencia de los profundos cambios en politica
internacional ocurridos a partir de septiembre del 2001, se relacionan
con restricciones en la provisidbn de uranio enriquecido y con el
requerimiento de usar uranio de bajo enriquecimiento ( 2*°U/**%U < 20% )
como combustible nuclear tanto en el disefio de nuevos reactores de
investigacibn como en la conversién de los viejos reactores que
funcionan con combustibles con alto enriquecimiento de uranio.

Por razones operativas y de costos, se desea realizar la
conversién a bajos enriquecimientos manteniendo las condiciones de
operacion de los reactores y la geometria de los combustibles. De esta
manera se puede usar la experiencia acumulada en el desarrollo
tecnoldgico de combustibles nucleares de alta densidad para reactores
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de investigacion efectuando ligeras modificaciones en esta tecnologia.

La geometria clasica del combustible de los reactores de
investigacion, consiste basicamente en una placa de un compuesto de
uranio en forma de microparticulas dispersas en una matriz de aluminio,
la cual se encuentra contenida entre placas de aluminio que dan rigidez
y a la vez sellan herméticamente el compuesto combustible. La principal
caracteristica que debe cumplir el combustible a lo largo de su vida dtil
(irradiacién) es conservar sus dimensiones dentro de rangos tales que
_ permitan asegurar su correcta refrigeracion y mantener confinado tanto
el uranio como a los productos de fisién del uranio. Estas caracteristicas
suelen comprometerse a medida que el combustible se va quemando.
Los dos principales factores que afectan la integridad y el rendimiento
bajo irradiacién de este tipo de combustible son: la interacciéon matriz-
combustible en la forma de interdifusiéon y el hinchado bajo irradiacién
(swelling). El primer fenémeno es importante porque una reaccion
quimica excesiva con formacion de intermetalicos puede hacer
desaparecer la matriz de aluminio pudiendo llegar a reaccionar con el
aluminio de las placas de contencidén del combustible y asi migrar fuera
del combustible. El segundo fenémeno se refiere a la formacién de
burbujas de gas proveniente de productos de fisibn y también a la
interdifusion de aluminio en el combustible con formacién de compuestos
de menor densidad.

Al efectuar la conversién a bajos enriquecimientos disminuye la
cantidad de uranio fisil 2>®U en el combustible. Por este motivo y a fin de
mantener la eficiencia neutronica de los combustibles es necesario
cambiar los compuestos de uranio de baja densidad con alto
enriquecimiento por otros de mayor densidad que posean al menos una
densidad de 15 g-U/cm®.

Existen dos tipos de aleaciones basadas en uranio que cumplen
con la condicién de lograr una densidad de combustible mayor que 15 g-
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U/ cm®:

o |a familia de intermetalicos UgMe, donde Me representa a los
elementos quimicos hierro ( Fe), manganeso (Mn) , niquel (Ni) o
germanio (Ge), y

¢ una solucién sélida de uranio metalico con pequefias cantidades de
aditivos como por ejemplo: uranio-molibdeno (UMo,), uranio-zirconio
(UZry) o uranio-zirconio con agregado de Nb (U-Zr-Nb).

Se ha investigado el comportamiento bajo irradiacion de muestras
con UsFe y UgMn y se ha encontrado experimentalmente que presentan
muy pobre rendimiento bajo irradiacién debido a roturas por hinchado a
quemados relativamente bajos con interdifusion entre la matriz y el
combustible.

Este resultado hace que sélo las soluciones sélidas de uranio sean
potenciales candidatas para ser usadas como combustible con bajo
enriquecimiento de U en los reactores de investigaciéon. Sin embargo no
todas las soluciones sélidas basadas en uranio pueden ser usadas a tal
fin. Esto es debido a que experimentalmente se encuentra que los
combustibles basados en la fase y-U ( estructura bcc ) son mas
resistentes al hinchado que los basados en la fase a-U ( ortorémbica ) a
bajos quemados y altas temperaturas de irradiacion. Si bien la fase y-U
no es termodinamicamente estable bajo las condiciones de fabricacién e
irradiacién, algunas aleaciones de wuranio pueden retenerse
indefinidamente en la fase y-U en un estado metaestable a temperatura
ambiente y tambien por largos periodos de tiempo a temperaturas
elevadas. ‘

Asi, han resultado de particular interés las aleaciones basadas en
las siguientes soluciones sélidas: U-Mo, U-Zr o U-Zr-Nb ya que tanto Mo
como Zr o Nb estabilizan la fase y-U. Sin embargo, los estudios

experimentales muestran que los combustible basado en U-Zr o en U-Zr-
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ademas una alta reactividad con la matriz de Al formando complejos

cuaternarios del tipo (U,Zr,Nb)Al;. Por otra parte, presentan una mayor
inestabilidad de la fase v-U precipitandose la fase
a-U, la cual siempre favorece la interdifusion del Al y afecta, en forma
negativa, el rendimiento del combustible (integridad fisica) para altos
guemados.

Los resultados experimentales anteriores muestran las dificultades
de encontrar un reemplazo a los actuales combustibles basados en
siliciuros. Muestran tambien que, por el momento, el principal candidato
para fabricar combustibles con bajo enriquecimiento de U es la solucién
sOlida basada en U-Mo. Sin embargo, la misma también presenta
interdifusién y reaccion interfacial para bajos contenidos de Mo (que es
la zona de interés nuclear) lo cual afecta negativamente el
comportamiento bajo irradiacién del combustible nuclear.

La manera en que se ha intentado resolver el problema de la
interdifusion y la correspondiente formacion de intermetalicos en U-Mo,
ha sido a través del agregado de aditivos a la solucién sélida, a la matriz
o a ambos. Sin embargo, se encuentra experimentalmente que el
comportamiento bajo irradiacién de estos prototipos empeora.

Sigue siendo la mejor opcién, por el momento, construir un
combustible nuclear basado en una solucién sélida de U-Mo sin aditivos.
El contenido de Mo debe ser tal que asegure condiciones de quemado
bajo irradiacion aceptables y que no permita la descomposicién de la
fase bcc. Estas limitaciones obligan a que el contenido de Mo en Ia
solucién s6lida deba ser mayor al 7%. Sin embargo, dentro de estos
limites, alin no se ha encontrado la solucién al problema tecnolégico de
la fabricacion de combustibles tipo placa basados en U-Mo disperso en
una matriz de Al.

El inconveniente que presenta el arte previo es que la fabricacion
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convencional, exitosa para otros combustibles como los basados en U-
Si, fallan para los combustibles de alta densidad de U. A pesar de todo
el conocimiento experimental que se ha obtenido en combustibles de
baja densidad y alto enriquecimiento, los intentos de irradiacion de
elementos combustibles tipo placa fabricados en base a U-Mo disperso
en una matriz de Al efectuados hasta hoy han fracasado por rotura del

combustible. Esto es debido a la difusién del aluminio en la solucion
sdlida de uranio con formacién de intermetalicos de menor densidad.

Lo mencionado en la presente para la matriz de Al se adopté a
manera de ejemplo, pero vale de la misma manera para otros metales
como ser una aleacién de Zirconio (zircaloy), molibdeno, etc.

La novedad del elemento combustible para reactores nucleares de
investigacion, de la presente invencidén consiste en depositar una barrera
de interdifusién depositada en la interfase metal/compuesto de uranio,
cuyo objeto es impedir la difusibn de uno 0 mas componentes entre
ambos lados de la interfase, que provocan los problemas de interdifusion
ya mencionados.

La soluciéon propuesta en el elemento combustible de la presente
invencidon se basa en obtener una barrera depositando uno 0 mas planos
atomicos de uno o mas elementos quimicos entre la matriz y el
compuesto de uranio. En el ejemplo de realizacién de esta patente, se
depositd Mo como barrera de interdifusion entre la matriz de aluminio y
el combustible nuclear.

El objetivo principal del elemento combustible de la presente
invencion y de depositar una barrera de interdifusion en la interfase
metal/compuesto de uranio es obtener una unidad o parte de un
elemento combustible nuclear basado en una aleaciéon de uranio con
bajo enriquecimiento y alta densidad (>15 g-Ulcm®) que posea un
comportamiento estable bajo irradiaciébn para altos porcentajes de
quemado (>45%) solucionando el problema tecnoldgico de la durabilidad
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bajo irradiacién del combustible.

Asi, la principal aplicaciéon de la presente invencién es un elemento
combustible basado en una aleacién de uranio con bajo enriquecimiento
y alta densidad en forma de placa o polvo disperso en una matriz y
contenida entre placas o vaina a fin de dar confinamiento y hermeticidad
al combustible, que sea estable bajo irradiacién y con tiempos de
permanencia en el reactor mayores a las 4000 horas.

A fin de una mejor comprensién de la presente invencién y mayor
entendimiento de las ventajas comentadas, se realiza a continuacioén la
descripcién detallada de un ejemplo de realizaciébn de la presente
invencion, en base a los dibujos adjuntos, en los cuales:

La figura N° 1 muestra un ejemplo de realizacién de una placa de
un elemento combustible, segln la invencidén, para los reactores de
investigacién con combustibles con bajo enriquecimento de uranio.

La figura N° 2 muestra un ejemplo de realizacién de una vaina de
un elemento combustible, segin la invencion, para los reactores de
investigaciéon con vainas combustibles, con bajo enriquecimento de
uranio.

Las figuras N° 3, 4 y 5 (en color, sélo a efectos informativos),
muestran los resultados obtenidos para una interfase formada entre Al y
una solucion sélida de U, con diferentes contenidos de Mo.

Las figuras N° 6, 7 y 8 (en color, sdlo a efectos informativos),
muestran, el efecto que sobre la interdifusion de Al tiene el depositar
una 0 mas monocapas atémicas de Mo entre la matriz de aluminio y el U-
Mo.

En la figura 1 sé puede observar una placa de un elemento
combustible, de acuerdo a la invenciéon cuando es aplicado al caso
particular de un elemento combustible tipo placa para los reactores de
investigacion con combustibles con bajo enriquecimento de uranio, con
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una interfase metal/compuesto de uranio. En la misma, entre las placas
de Al (1) que ofician de contenciéon del compuesto de U (2) y dicho
compuesto en forma de placa se deposita la barrera de interdifusion (3).
A fin de que actie efectivamente como barrera, la misma consta de al
menos cuatro planos atémicos de Mo depositados sobre el compuesto de
uranio. Es importante que el depédsito de Mo se realice sobre el
compuesto de uranio a fin de que el mismo crezca con la misma
estructura cristalina del substrato a fin de asegurar una mayor eficiencia
de la barrera de interdifusién.

A fin de analizar los resultados de la aplicacién de la invencién, se
realizaron calculos de primeros principios y de métodos cuanticos
aproximados mediante el método de Bozzolo, Ferrante y Smith (BFS),
(1992). Este método puede tratar con sistemas y geometrias complejas
sin restricciones en el nimero de elementos o de fases cristalograficas.
En particular el método BFS modela el proceso de formacién de una
aleaciébn con resultados altamente confiables para analizar tanto
propiedades del soélido como superficies, interfaces & defectos
extendidos. En este andlisis se ha incorporado ademas el método de

Monte Carlo para describir los efectos de la temperatura.

En la figura 2 se puede observar una vaina combustible para un
elemento combustible para reactores de investigacibn con vainas
combustibles con bajo enriquecimento de uranio, de acuerdo a la
invencién. En la misma, entre las vainas de Al (4) que ofician de
contencion del compuesto de U (5) y dicho compuesto en forma de vaina
se deposita la barrera de interdifusién (6).

En ambos casos (figura 1 6 2), el compuesto de uranio es una
solucién sélida de uranio metalico con pequefias cantidades de aditivos,
del tipo: uranio-molibdeno (UMoy), uranio-zirconio (UZry) o uranio-
zirconio con agregado de Nb (U-Zr-Nb); y la matriz de Al se adoptd a
manera de ejemplo, pero puede ser de otros metales como ser una
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aleacién de Zirconio (zircaloy), molibdeno, etc

Las figuras 3, 4 y 5, muestran los resultados obtenidos con el
método de Monte Carlo (en color, ya que es la Unica forma de
visualizarlos) para una interfase formada entre 10 planos de Al (en color
amarillo) y 10 planos de la soluciéon sélida de U (en color azul) con
diferentes contenidos de Mo (en color gris). Se presenta la evolucion de
la misma en funcién de la temperatura, de la concentracién de Mo y de la
orientacidén de la interfase. Se observa en los resultados presentados
que el aluminio de la matriz difunde en la solucién sdlida con cualquier
composicién de Mo aun a temperatura ambiente.

En excelente acuerdo con Ila evidencia experimental, los
resultados obtenidos con la descripcién, muestran que el aluminio
siempre encontrard un camino para difundir hacia las capas mas
profundas de la solucion soélida de U-Mo, efecto observado aun a
temperaturas relativamente bajas. Se determiné una tendencia del
aluminio a difundir hacia regiones ricas en molibdeno formando un
compuesto ternario (U, Al, Mo) de composicién no definida. En el
sistema ternario Al/U-Mo, las regiones ricas en Mo actuan como zonas
de anclaje para los atomos de aluminio formandose estos complejos
ternarios, los cuales ya han sido identificados experimentalmente. Para
bajas concentraciones de Mo, que es la zona de interés nuclear, se
presenta el problema que no puede evitarse la interdifusion de los
atomos de Al procedentes de la matriz al no tener los cumulos de Mo el

tamano critico necesario.

La solucién propuesta en esta invencién se basa en depositar uno
0 mas planos atémicos de uno o mas elementos quimicos entre la matriz
y el combustible nuclear generando asi una barrera de interdifusion. En
el ejemplo de realizacion de esta patente, se deposité Mo entre la matriz
de aluminio y el combustible nuclear, pues se comprueba que el Mo
muestra un efecto marcado que indica que puede ser usado como
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barrera de interdifusion.

Las figuras 6, 7 y 8 muestran (en color, ya que es la Unica forma
de visualizarlos) para las superficies con una orientacién cristalografica
[100], [110] y [111] en la estructura bcc, respectivamente, el efecto que
sobre la interdifusion de Al tiene el depositar una o mas monocapas de
Mo entre la matriz de aluminio y el U-Mo. Estas figuras presentan la
evolucion de esta interfase para diferentes temperaturas vy
concentraciones de Mo en la solucién sélida. Se ve claramente que la
interdifusion es detenida completamente para dos capas ( superficie
[100]) o mas capas [superficies [110] y [111]) de molibdeno a una
temperatura de 600 K, muy por arriba de la temperatura de trabajo de un
reactor de investigacion.

Siguen 10.reivindicaciones en pagina 11.
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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 invencién y de propiedad
exclusiva :

1) Elemento combustible para reactores nucleares de investigacién, que
posee piezas combustibles formadas por un metal contenedor de un
compuesto de uranio, caracterizado porgue uno o mas de dichas
piezas combustibles poseen una barrera de interdifusion depositada
en la interfase entre el metal y el compuesto de uranio.

2) Elemento combustible para reactores nucleares de investigacién,
segln la reivindicacién 1, caracterizado porgue dicha barrera de
interdifusion consta de uno o mas elementos quimicos depositados
entre la matriz metalica y el compuesto de uranio y dicho compuesto
de uranio es una soluciéon sélida de uranio metalico con pequefas
cantidades de aditivos, del tipo: uranio-molibdeno (UMo,), uranio-
zirconio (UZr,) o uranio-zirconio con agregado de Nb (U-Zr-Nb).

3) Elemento combustible para reactores nucleares de investigacion,
segun la reivindicacion 2, caracterizado porque dicho compuesto de
uranio es una solucién soélida basada en uranio metalico con
molibdeno (UMoy), y dicha barrera de interdifusién es un depésito de
molibdeno ubicado entre la matriz metalica y el compuesto de uranio.

4) Elemento combustible para reactores nucleares de investigacion,,
segun la reivindicacién 3, caracterizado porgue dicha matriz metalica
es de aluminio.

5) Elemento combustible para reactores nucleares de investigacién,,
segun la reivindicacion 3, caracterizado porgue dicha matriz metalica
es de molibdeno.
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6) Elemento combustible para reactores nucleares de investigacion,,
segun la reivindicacion 3, caracterizado porgue dicha matriz metalica

es de zircaloy (aleacién de Zirconio).

7) Elemento combustible para reactores nucleares de investigacion,
segun cualquiera de las reivindicaciones 4 a 6, caracterizado porque
dicha pieza combustible es una placa combustible, que posee unas
placas de aluminio que contienen entre ellas al compuesto de uranio,
y dicha barrera de interdifusién estd entre cada una de las interfases
aluminio/compuesto de uranio.

8) Elemento combustible para reactores nucleares de investigacion,
segun cualquiera de las reivindicaciones 4 a 6, caracterizado porque
dicha pieza combustible es una vaina combustible, que posee una
vaina que contiene en su interior al compuesto de uranio y dicha
barrera de interdifusion esta entre la interfase aluminio/compuesto de
uranio.

9) Elemento combustible para reactores nucleares de investigacién,
segun cualquiera de las reivindicaciones anteriores, caracterizado
porque dicho depdsito de molibdeno tiene un espesor de mas de 4
planos atomicos de Mo.

10)Elemento combustible para reactores nucleares de investigacion,
segun la reivindicacién 9, caracterizado porque dicho compuesto de
uranio esta en forma de placa.

Ing. Jorge Anibal Fernandez
Responsable de Patentes
Comisidén Nacional de Energia Atémica
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Figura 5. Evolucién de una interfase [111] formada entre Al (circulos de color amarillo) y
una solucién sélida de U-Mo ( circulos de color azul y gris, respectrivamente) en funcion de
la temperatura para una composicién de 4% (figura superior) y 10% de Mo(figura inferior).
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T=0K T=400K T=500K T=600K T=700K

Figura 8. Evolucién de la interfase [111] en funcién de la temperatura mostrando el efecto
de barrera de interdifusion de dos (figura superior) y cuatro planos (figura inferior) de Mo
(circulos de color gris) depositados entre planos de Al (circulos de color amarillo) y planos de
la solucion sélida de U (circulos de color azul) con 7% atémico de Mo.
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RESUMEN

La invencién consiste en un elemento combustible para reactores
nucleares de investigacion, del tipo metal/compuesto de uranio, al que se
incorpora una barrera de interdifusion depositada en la interfase, cuyo objeto es
impedir la difusién de uno 0 mas componentes entre ambos lados de la interfase
y la formacion de intermetalicos en el compuesto de uranio.

La invencion puede ser aplicada a un elemento combustible tipo
placa 6 con vainas combustibles.

Entre las placas de aluminio que ofician de contencién del compuesto de
Uranio y dicho compuesto en forma de placa se deposita la barrera de
interdifusion. En el caso de una vaina combustible, la barrera de interdifusion se
deposita entre la vaina y el compuesto de Uranio.

En ambos casos, el compuesto de uranio es una solucién sélida de
uranio metalico con pequefias cantidades de aditivos, del tipo: uranio-
molibdeno (UMo,), uranio-zirconio (UZr,) © uranio-zirconio con agregado
de Nb (U-Zr-Nb); y la matriz puede ser de Al, Zirconio (zircaloy),
molibdeno, etc.
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