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La presente invencion se refiere a un procedimiento para
inmovilizar elementos radioactivos, como ser los contenidos en los
combustibles agotados provenientes de reactores nucleares de
investigacion, mediante la ceramizacion de los elementos radioactivos

con Uranio sinterizado.

En general, la probleméatica de la inmovilizacion de residuos
nucleares es compleja y de vital importancia en el ciclo de los
combustibles nucleares.

La vitrificacion es una alternativa viable, obteniéndose bloques
donde los residuos se encuentran homogéneamente distribuidos en el
seno del vidrio. La manera de obtener estos bloques puede ser por
fundicion o sinterizacién del vidrio, ambos métodos fueron estudiados
intensivamente con resultados satisfactorios, siendo las caracteristicas
mas importantes de esos bloque, la homogeneidad del bloque vy,

fundamentalmente, la resistencia a la corrosiéon acuosa.

Los combustibles de los reactores de investigacion estan basados
en un material combustible que puede ser un 6xido una aleacion o un
compuesto de uranio que se dispersa en una matriz de aluminio. Ese
nicleo se empareda (generaimente por colaminacion) entre dos placas
de aluminio puro, obteniéndose una placa combustible.

Esta presencia de grandes cantidades de aluminio hace que el
procesamiento sea mas complejo y por ende oneroso. Para la vitrificacién
de estos tipos de combustibles existen varias alternativas propuestas,

que pueden ser enumeradas de forma sucinta, a saber:

» Mediante procesos mecanicos y quimicos eliminar todo el aluminio
exterior de las placas combustibles y luego inmovilizar el producto -
que' denominaremos “meat” (con algin tratamiento adicional y
mezclado con la cantidad necesaria de un compuesto de uranio natural

pag. 2
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o empobrecido para disminuir el enriquecimiento isotépico en U- 235) -

en una matriz vitrea.

> Eliminar mediante cizallados y cortes de sectores, el aluminio del
marco exterior, pero dejando el resto de aluminio, el cual sigue
estando presente en una importante fraccion (45%); luego realizar el
mismo procedimiento que en el caso anterior: mezclado con un

compuesto de uranio natural o empobrecido y vitrificar dicha mezcla.

En ambos casos, la vitrificacion se puede llevar a cabo tanto por
fusion como por sinterizacion. Estos métodos implican un incremento de
volumen asociado a que hay que agregar una masa importante de uranio
y una mayor de vidrio. |

La novedad del procedimiento para inmovilizar elementos
radioactivos, de la invencién, consta en que se basa en la ceramizacion
con uranio sinterizado, donde no se agrega vidrio y que consiste en
mezclar el material obtenido del pre-tratamiento del combustibles con
6xido de uranio de composicién isotopica igual o menor a la natural, con
el mismo propésito descrito antes y luego sinterizar esa mezcla,
obteniendo un bloque ceramico monolitico con propiedades adecuadas
para la disposicion final del mismo en un repositorio geolégico profundo.

El procedimiento para inmovilizar elementos radioactivos, de la

presente invencion, consta de la siguientes etapas:

a) Separacién del aluminio mediante procesos mecanicos.
b) Calcinado previo.

¢) Molienda previa.

d) Calcinado.

e) Mezclado con U;0; natural o empobrecido.

f) Molienda. ’

'g) Prensado y sinterizado.

pag. 3
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En una variante de la invencién las etapas (b) y (¢) pueden ser
reemplazadas por una disolucién fisicoquimica (por medio de liquidos o
gases reactivos o pbr otro medio iddéneo para eliminar el material
metalico componente de la vaina y/o del “meat”).

En ambos casos se puede prescindir de la etapa (a), comenzando
el procedimiento para inmovilizar elementos radioactivos de la presente
invencién, con la etapa (b).

A fin de una mejor comprensién de la presente invenciéon y mayor
entendimiento de las ventajas comentadas, mas las que los entendidos
en la especialidad podran agregar, se realiza a continuacién la
descripcién detallada del procedimiento para inmovilizar elementos
radioactivos de la presente invencion. El mismo consta de la siguientes

etapas:

Etapa (d) - Separacién del aluminio mediante procesos mecanicos:
se realiza mediante cortes y cizallados. El material cortado es
depositado en recipientes blindados especiales en espera del
decaimiento de la radiacion.

Etapa (e) -Calcinado previo: Para lograr obtener un polvo que pueda
ser sinterizado, se realiza el calcinado del material resultante
de la operacion anterior en atmésfera de aire u oxidante a
temperaturas entre 600°C y 800°C, con el fin de poder
fragilizar y cualquier material ductil remanente, que no haya

sido eliminado por los medios mecanicos.

Etapa (f) - Molienda previa:. Se muele el material calcinado hasta

obtener un polvo pasante por malla de 500 micrémetros.

Etapa (g) - Calcinado: Este calcinado tiene importancia debido al hecho
que de esta manera se logra estabilizar y oxidar los polvos,
para evitar posteriores reacciones que afecten adversamente
la etapa siguiente. La temperatura, la atmésfera y el tiempo de

pég. 4
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calcinado depende del tipo de combustible a tratar, variando
las temperaturas entre 850°C y 1100°C y los tiempos entre 8 y
12 horas. ' '

Etapa (h) - Mezclado con U;0; natural o empobrecido: Los polvos
obtenidos en la etapa ¢ son mezclados con la cantidad
necesaria de polvo de U;Os (natural o empobrecido), como
para lograr el enriquecimiento final deseado (1 a 1,5% en
peso de U-235). La proporcion en la mezcla estara
relacionada con el enriquecimiento al final de ia vida util del

combustible (grado de quemado)

Etapa (i) - Molienda: Este proceso tiene la finalidad de reducir el
tamano de grano del polvo obtenido en la etapa e hasta unos
100 micrémetros con lo cual se logra una granulometria
adecuada para la correcta sinterizacion.

Etapa (j) - Prensado y sinterizado: Los polvos son luego prensados y
los compactos obtenidos son sinterizados. Las condiciones de
presion, temperatura y tiempo, se determinan para cada caso
particular de combustible a tratar. A modo indicativo, los
valores de presiones a emplear son de entre 40 y 100 MPa,
las temperaturas de sinterizado estan entre 1100°C y 1300 °C

y los tiempos varian entre 1 y 4 horas

Las etapas (d) a la (g), son necesarias para el desarrollo del método y no

pueden ser reemplazadas.

Variante Etapas (b) y (c): Las etapas (b) y (c) pueden ser reemplazadas
por una etapa de disolucion fisicoquimica del material de vaina (aluminio
u otro metal o aleacién). Esta etapa de disoluciéon puede ser realizado
por medio de sustancias liquidas o gaseosas reactivas y por cualquier

otro proceso fisico, quimico o fisicoquimico capaz de remover el material

pag. 5
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de interés. El material obtenido de este proceso se incorporara en la
Etapa (d).

Para mayor "aclaracion del procedimiento para inmovilizar
elementos radioactivos de la presente invencidn, y la manera que la
misma ha de ser llevada a la practica, se explica a continuacién un
primer ejemplo de realizacién a través de pruebas de laboratorio con

muestras en escala reducida:

Para ello se utilizaron miniplacas combustibles donde el material
combustible es siliciuro de uranio natural, con la estructura que se puede
observar en los dibujos adjuntos, en los cuales la figura N° 1 muestra una
vista superior de una miniplaca y la figuré N° 2 muestra el corte

longitudinal-transversal parcial de un sector de la misma.

Como se observa en la Figura 1, estas miniplacas poseen la misma
estructura que la que corresponde a los elementos combustibles de los
reactores de investigacion en operaciéon. Las mismas estan compuestas
por dos laminas (1) de aluminio puro (AL 6066) que contienen en su
interior el “meat” (2) y la fabricacién se realiza mediante un proceso de

laminado en frio.

En el corte longitudinal-transversal parcial A-A, que muestra la
figura N° 2, se observa que como resultado queda una especie de

“sandwich” siendo las tapas de aluminio puro (1) y el centro es el “meat”

(2).

‘El “meat” es un compuesto de siliciuro de uranio (UsSiz) con un
enriquecimiento del 19,75% - méas .un 20% de aluminio en polvo. Luego
de ser utilizado en el reactor se quema, en promedio, un 52,5% del
uranio 235. Dado que el “meat” queda con un enriquecimiento de,
aproximadamente, el 10% en U-235, se lo debe diluir con uranio natural o

pag. 6
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seria aceptable desde el punto de vista de la disposicion definitiva.
Para una diluciéon del 1,5% y un quemado del 52,5% {a masa de Uranio
natural por unidad de masa de uranio en la placa es de 10:1.

Etapa (a) - Separacion del aluminio mediante procesos mecéanicos:
Mediante cortes y cizallados se quité todo el aluminié del marco donde el
largo Qse redujo a 15 mm y el ancho a 6 mm. El espesor se mantiene
inalterado.t Aproximadamente el 55% en peso es siliciuro de uranio, el
otro 45% corresponde al aluminio en donde parte se encuentra mezclado
con el siliciuro y parte con las tapas del sandwich. El peso total de la
miniplaca utilizada era de 22,2 gramos. |

Etapa (b) - Calcinado previo

Luego del corte, se las calciné a 700°C durante 2 horas, en aire, con el
fin de fragilizar la capa de aluminio para que sea posible ia molienda de
la préxima etapa. Después del tfatamiento térmico el aumento del peso
debido a la oxidacién fue de aproximadamente el 0,5%.

Etapa (c) - Molienda previa
El material calcinado fue molido en un molino de anillos durante 2

minutos.

Etapa (d) - Calcinado
Se volvid a calcinar a 900 °C durante 10 horas
Con el tratamiento de molienda y calcinacion se consiguié Ila

estabilizacion térmica del material.

Etapa (e) - Mezclado con U;0;

Luego se mezcl6é con 225 gramos de polvo de U3Os natural.

Etapa (f) - Molienda

pag. 7
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La mezcla se molié durante 5 minutos en molino de anillos. El efecto del
UsOs es el de crear un medio que facilita el molido mecanico.

Etapa (g) - Prensado y Sinterizado |

El prensado se realizé en un matriz de 25 mm a un'a presion de 50 MPa.
Los compactos, de un peso de 15 gramos cada uno, se sinterizaron a
1250 °C durante 4 horas en aire.

Ensayos efectuados a las muestras

Sobre estos materiales se realizé una caracterizacion morfologica
mediante microscopia electronica de barrido (SEM) y ensayos de
durabilidad utilizando el protocolo MCC-1P.

De las fotografias SEM se observé una buena cohesion de los granos y
por consiguiente una densificacion apropiada en la temperatura de
sinterizado.

Los ensayos de durabilidad dieron resultados satisfactorios, se
obtuvieron valores de velocidad de disolucion de 6x10° g cm?.d”,
aproximadamente. Estos son comparables a los residuos nucleares de
alta actividad provenientes de los reactores de potencia, vitrificados con

vidrios borosilicatos.

Respecto a la variante de la invencion las etapas (b) y (c) pueden
ser reemplazadas por una disolucion fiéicoquimica, y la manera que la
misma ha de ser llevada a la practica, se explica a continuacion un
segundo ejemplo de realizacién a través de pruebas de laboratorio con

muestras en escala reducida:

Para ello se utilizaron mismas miniplacas combustibles
mencionadas para el primer ejemplo de realizacién y se realizaron las

siguientes etapas:
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Etapa (a) - Separaciéon del aluminio mediante procesos mecanicos:

se realizd de la misma forma que el primer ejemplo de realizacién

Etapa (b) - Disolucion fisicoquimica: Luego del corte, se someti¢ al
material a un ataque quimico con una solucién de hidroxido de

sodio (concentracidon 5 molar) durante 4 horas.
Luego se realiz0, lo siguiente:
Etapa (d) - Calcinado

Se seca el material de la etapa anterior y se lo calciné a 900 °C durante
10 horas

Etapa (e) - Mezclado con U;04

Luego se mezclé con 225 gramos de polvo de UsOg natural.

Etapa (f) - Molienda
La mezcla se molié durante 5 minutos en molino de anillos. El efecto del
Us;Os es el de crear un medio que facilita el molido mecanico.

Etapa (g) - Prensado y Sinterizado

El prensado se realizé en un matriz de 25 mm a una presion de 50 MPa.
Los compactos, de un peso de 15 gramos cada uno, se sinterizaron a
1250 °C durante 4 horas en aire.

Ensayos efectuados a las muestras

Al igual que con el material del primer ejemplo, se realizb una
caracterizaciéon morfolégica mediante microscopia electrénica de barrido
(SEM) y ensayos de durabilidad utilizando el protocolo MCC-1P.

Los resultados fueron totalmente equivalentes a los obtenidos mediante

el porceso descripto en el primer ejemplo.

Siguen 12 reivindicaciones en pagina 10.
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REIVINDICACIONES

Habiendo descrito y determinado la naturaleza y alcance de la presente

invencion, 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.

Procedimiento para inmovilizar elementos radioactivos, caracterizado
por comprender, por lo menos, las siguientes etapas:

Etapa (d) - Calcinado.

Etapa (e) - Mezclado con U;0s natural o empobrecido

Etapa (f) - Molienda. '

Etapa (g) - Prensado y sinterizado: Los polvos son prensados y los -

compactos obtenidos son sinterizados.

. Procedimiento para inmovilizar elementos radioactivos, segun la

reivindicaciéon 1, caracterizado porque previo a dicha etapa de

Calcinado se realizan por lo menos, las siguientes etapas:

Etapa (b) - Calcinado previo: se realiza el calcinado del material ¢
elemento radioactivo en atmésfera de aire u oxidante.

Etapa (c) - Molienda previa: Se muele el material calcinado.

Procedimiento para inmovilizar elementos. radioactivos, segun la
reivindicacion 2, caracterizado porque dicha etapa de Calcinado (d) se
realiza a temperaturas entre 850°C y 1100°C.

Procedimiento para inmovilizar elementos radioactivos, segun la
reivindicaciéon 3, caracterizado porque dicha etapa de Calcinado (b)

previo se realiza a temperaturas entre 600°C y 800°C.

. Procedimiento para inmovilizar elementos radioactivos, segun la

reivindicacion 4, caracterizado porque en dicha etapa de Molienda
previa (c) se muele el material calcinado hasta llegar a un diametro

medio de particula menor que 500 um y en dicha etapa de Molienda (f)
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se reduce el tamafo de grano hasta un valor menor que 150
micrémetros.

6. Procedimiento para inmovilizar elementos radioactivos, segun la
reivindicacién 1, caracterizado porque previo a dicha etapa de

Calcinado (d) se realiza al menos la etapa de Disolucion fisicoquimica.

7. Procedimiento para inmovilizar elementos radioactivos, segun la
reivindicacién 6, caracterizado porque dicha etapa de Calcinado se
realiza a temperaturas entre 850°C y 1100°C.

8. Procedimiento para inmovilizar elementos radioactivos, segun |la
reivindicacién 7, caracterizado porque en dicha etapa de Disolucidn

fisicoquimica se sometié al material a un ataque quimico.

9. Procedimiento para inmovilizar elementos radioactivos, segun
cualquiera de las reivindicaciones 5 6 7, caracterizado porque en
dicha etapa de Mezclado (e) los polvos son mezclados con UiOs
natural o empobrecido, en una proporcién de 1 a 6% en peso de U-
235.

10. Procedimiento para inmovilizar elementos radioactivos, segun la
reivindicacion 9, caracterizado porque en dicha etapa de Prensado y
sinterizado (g), los polvos son prensados y los compactos obtenidos
son sinterizados, a valores de presion entre 40 y 100 Mpa y las
temperaturas de sinterizado estan entre 1100'y 1300 °C.

11. Procedimiento para inmovilizar elementos radioactivos, segun
cualquiera de las reivindicaciones anteriores, caracterizado porque
previo a dicha etapa de Calcinado previo o a dicha etapa de

Disolucidn fisicoquimica, se realiza la siguiente:
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Etapa (a) - Separacién del metal o aleacién mediante procesos

mecanicos.

12. Procedimiento para inmovilizar elementos radioactivos, segun
cualquiera de las reivindicaciones anteriores, caracterizado porque
dichos elementos radioactivos, son los contenidos en los combustibles

agotados provenientes de reactores nucleares de investigacion.

Ing. Jorge Anibal Fernandez
Responsable de Patentes
Comision Nacional de Energia Atémica
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RESUMEN

La presente invencion se refiere a un procedimiento para inmovilizar
elementos radioactivos.

El procedimiento de la invenciéon, se basa en la ceramizacidén con
uranio sinterizado, donde no se agrega vidrio y que consiste en mezclar el
material obtenido del pre-tratamiento del combustibles con 6xido de uranio de
composicién isotépica igual o menor a la natural, y luego sinterizar esa mezcla,
obteniendo un bloque ceramico monolitico con propiedades adecuadas para la
disposicion final del mismo en un repositorio geolégico profundo.

El procedimiento de la invenciéon consta de la siguientes etapas:
Separacion del aluminio mediante procesos mecanicos, Calcinado previo,
Molienda previa, Calcinado, Mezclado, Molienda, Prensado y Sinterizado.

Un uso del procedifniento para inmovilizar elementos radioactivos, de la
invencion, es en los elementos radioactivos contenidos en los combustibles

agotados provenientes de reactores nucleares de investigacion.
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