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Obtencion de nucleos con alta
concentracion de uranio para

combustibles nucleares tipo

placa (MTR) por dispersion de

aluminuros de uranio en

L 3 L 3
aluminio.

R. A. MORANDO, H. RAFFAELI], D. E. BALZARETTI °

INTRODUCCION

Debido a las restricciones im-
puestas por los paises proveedores
de uranio de alto enriguecimien-
to. fue necesario desarrollar ele-
mentos combustibles
enriquecido al 20 % de U#,

Hasta el presente era utilizado
uranio enriquecido al 90.% de
U®9% y el método de fabricacion
consistia en fundir una aleacién
Al-U de 15 a 20 % de U en peso
que luego era laminada hasta las
dimensiones requeridas.

Para un enriquecimiento de
20 % de U235 e] método de fabri-
cacién mencionado no puede ser
utilizado, ya que el contenido del
elemento uranio que debe tener
el nicleo del elemento combusti-
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con uranio -

ble es de alrededor de 54 % en
peso. Una aleacion Al-U con este
contenido de U presenta proble-
mas de segregaciéon ademdas de la
imposibilidad de ser laminada de-
bido a su fragilidad v dureza.

Se considera entonces que el
camino mas adecuado para obte-
ner nucleos con alto contenido
de U es utilizar técnicas de pulvi-
metalurgia, en base a una fase
portadora de U y otra ductil, para
fabricar un compacto que pueda
ser laminado (1) (2).

Entre las distintas fases porta-
doras de U posibles se encuentran
oxidos (U40Os), aluminuros (UAl,),
siliciuros (U,Six), etc.

En el presente trabajo se anali-
zan como fase portadora de U a
los intermetélicos formados por
Al y U (UAlx). Como fase me-
tdlica ductil para obtener un com-
pacto laminable se considera ade-
cuado utilizar aluminio en polvo
por su alta conductibilidad tér-

.&a



NueLean11

mica y baja absorcion neutrénica.

El intermetalico ideal, en cuanto
a su composicion, como fase por-
tadora de U es el UAl, (81,52 %
en peso de U, densidad 8,14 g/cm?
y estructura cristalografica cubica,
FCC) pero su utilizacion presenta
algunos inconvenientes operativos
que hace mdas complicadas las
operaciones de fabricacién, fun-
damentalmente las de triturado,
por ser altamente piroférico.

El UAl; es también un excelen-
te portador de U (74.63 % en
peso ‘de U, densidad 6.8 g/em* v
estructura cristalografica cubica
simple} y presenta menos proble-
mas operativos que el UAl,.

La formacion como fase pura es
dificil dado que resulta de una
reaccion peritéctica.

UAl (sol) + Al (liqu) >
UAl; a 1350° C

En presencia de Al reacciona
mediante otra reaccién pertéctica
para formar UAl,. Ambas reaccio-
nes peritécticas hacen que tanto
el UAl, como el UAl; no sean
estables en las mezclas con alu-
minio.

Originalmente se pensé que la
presencia de UAl; en el nicleo
activo era inconveniente (3), da-
do que el mismo posee estructura
cristalografica b.c. ortorémbica y
por lo tanto era susceptible a
sufrir “swelling” (crecinento o
reacomodamiento no isotropico
causado mediante daiio por radia-
cién). Otro problema que se po-
dria presentar era el debido al
cambio de volumen producido por
la reaccién UAl; + Al=> UAl, y
que podria provocar defectos en
las placas combustibles durante el
proceso de fabricacién.

A fin de evitar la formacién de
UAl, se desarrollaron nuevas alea-
ciones (5) + Al(1) > UAl,, pa-
ra lo cual se adicioné un tercer
elemento que estabiliza la fase
UAl; en las aleaciones Al-U.

Se ensayaron con éxito la adi-
cién de Zr entre 3 a 6 % en peso,
Si 3% en peso y Sn 3 % en peso
en aleaciones Al-U con conteni-
dos de U entre el 60y 74,8 %
en peso. .

La introduccién de estos alean-
tes tienen el incdnveniente de que
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Figura 1: Al.U 74 %, 400x

es necesario aumentar el porcen-
taje en volumen de la fase porta-
del lingote se'producen los distin-
tos intermetilicos UAl;, UAl;, vy
UAl, dependiendo de la relacién
U a Al de la cual se partié.

Cuando la relacién porcentual
de U es préxima a 746 %, la
fase preponderante es UAl; con
pequenas cantidades de las otras
dos fases (UAl; y UAL).

La figura muestra una micro-
grafia donde se observa que la
fase UAl; es la preponderante.
Anilisis de difraccién de rayos X
corrobora la presencia de UAl;s
dado que en la aleacién U 74,6 %

— Al sélo aparecen los picos co-

rrespondientes a esta fase.

2. Obtencidon de polvo de UA,

Se analizaron distintos métodos
mecanicos de trituracién de soli-
dos; entre los de percusién o gol-
pe cabe destacar: el de molino a
bolas y molino a martillo, y por
el método de corte o vituteado:
el de fresa rotativa y cuchillas ro-
tativas.

Los molinos que utilizan el mé-
todo de percusion o golpe fueron
descartados por la particularidad
de que no es posible controlar la
proporcién de polvos muy finos
(malla —325 (44um) respecto
de granulometrias entre mallas
+325 (44um y —120 (125um).

Se prefirié el uso de triturado-
ras por corte o vitureado, donde

dora de U (para un mismo conte-
nido 'en peso de U) dificultando
la colaminacién y ademés, princi-
palmente el silicio, complica la
etapa posterior de reprocesamien-
to del combustible irradiado,

Trabajos posteriores (4) mos-
traron que el cambio de volumen
debido a la reaccion UAl; +
Al=> UAl; y el comportamiento
bajo irradiacién del UAl, no afec-
tan mayormente a las placas com-
bustibles tipo MTR. Por lo tanto
en las experiencias de fabricacién
de compactos (nicleos) se opté
por trabajar con fases portadoras
provenientes de aleaciones bina-
rias Al-U,

'DESARROLLO

1. Obtencién de los compuestos
UAlx

Se parte de uranio metélico
puro y aluminio 99,99 % perfec-
tamente decapado y seco. A estos
elementos se los hace reaccionar
entre si en un crisol de alimina
0 magnesita, calentindolo hasta
1650° C en atmésfera de Ar a una
presion de 0,537 Bar (400 mm Hg).

Esta operacion es realizada en
un horno a induccion y, cuando
se logra la temperatura requerida,
ambos elementos se encuentran
formando una aleacién liquida, la
que es colocada en un molde de
grafito revestido con pintura de
alimina. Durante el enfriamiento
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los lingotes de UAlx son fresados
y las virutas obtenidas se tratan
en una trituradora a cuchilla ro-
tativa,

La primera etapa del proceso
(viruteado por fresado) produce
virutas finas, que por su relativa
plasticidad se enrollan formando
pequenas espirales. Estas, al ser
procesadas mediante la triturado-
ra a cuchilla rotativa por el tiem-
po de 10 segundos, forman un
polva cuya granulometria es:

Pasa malla — 120 100 %
— 140 813 %
— 200 46.0 %
- 270 34.3 %
-~ 325 26.5 %
— 450 19.5 %

Estos valores corresponden a
tamices con malla ASTM y un
tiempo de tamizado de 1 hora,

3. Preparacion de la dispersion

La dispersion de la fase porta-
dora de U se efectia por mezcla
de polvos de UAlx en polvo dé Al
La proporcion de ambos tipos de
poivos esta determinada por la
concentracion tinal de uranio ne-
cesaria en el nucleo.

La concentracion de U (en la
dispersion UAl;-Al) en la que se
centré el trabajo es de 534 % de U
en peso, lo que representa un
52,6 % en volumen de UAls.

A los efectos de determinar la
granulometria optima del Al se
efectuaron experiencias de mez-
clado, compactado y colaminacién
de nucleos cou dispersiornes de
UAlx en polvos de aluminio con
mallas — 400, — 300 y — 200.

No se encontraron diferencias
apreciables luego de la lamina-
cién, pero si una mayor densidad
en los compactos hechos con el
polvo de malla —400. Causa por
la cual se lo consideré el mas ade-
cuado. -

El mezclado se realiza en tam-
bor rotatorio a 35 revoluciones por
minuto, con un tiempo total de
mezclado de 6 horas, - sacando
muestras cada 2 horas de trabajo.

Se ensayaron tres granulome-
trias diferentes de aluminuros:
a) 100 % malla —325; b) 40 %
de — 325, resto malla entre — 120
y +325 ¢) 25% malla — 325
En los tres casos se utilizé polvo
de Al malla —400. El mezclado
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result6 mds homogéneo en la
primer alternativa (100 % malla
- 325).

4. Preparacién de compactos

Se prepararon compactos de di-
ferentes caracteristicas con el ob-
jeto de encontrar las condiciones
6ptimas para ser utilizados como
nicleos en combustibles nuclea-
res tipo placa.

La densidad de la mezcla com-
pactada es un parimetro impor-
tante, dado que de ella depende
en cierta medida la concentracion
de U (g/cm?®) en el nicleo del
combustible.

Se fabricaron pastillas de mez-
cla (Al—UAlx 526 en volumen,
54 en peso de U, 245g U/em?)
compactadas a presiones de 400,
600 y 800 MPa (9.81 MPa—=1
K/mm?) obteniéndose densidades
relativas de 87.0%, 945% vy
97.0 % respectivamente.

Estas muestras se colaminaron
utilizando la técnica de marcos y
tapas, utilizando en los mismos
aluminio 6061, temperaturas de
laminaciéon de 560° y 490° C, y
dos secuencias de porcentajes de
reduccién durante la laminacién,
asociados a cada temperatura de
trabajado. En ambos casos. y para
las tres densidades analizadas, los
resultados fueron buenos desde el
punto de vista de fabricacion.

Actualmente se esti desarro-
llando una sistematica similar uti-
lizando nicleos con porcentajes
de 57.5 y 66.5 % de aluminuros
en volumen compactados a 600
MPa,

CONCLUSIONES
Los aluminuros de uranio
(UAlx) son buenos portadores

para ser utilizados en combusti-
bles nucleares tipo MTR, con alto
contenido de U. Utilizando UAl;
como fase portadora de U se fa-
bricaron combustibles con densi-
dad de 245 g U/cm®.

Los aluminuros pueden ser ob-
tenidos mediante técnicas de fun-
dicién bajo atmdsfera controlada.
Con contenidos de uranio hasta
746 % en peso de U (contenido
de U del UAl;) pueden transfor-
marse en polvo mediante triturado

por corte rotativo sin proteccion
gaseosa. Con contenidos mayores
de U hasta 82,0 % en peso re-
quieren para su triturado protec-
cion con gases inertes.

Los compactos se obtienen por
dispersion siguiendo técnicas de
pulvimetalurgia. Estos compactos
mostraron un buen comportamien-
to a la colaminacién y permiten
ser utilizados como nucleos en
combustibles nucleares tipo placa
MTR.

El presente trabajo permiti6 el
desarrollo y puesta a punto de
las técnicas necesarias ‘para la ob-
tencion de polvos de aluminuros
y dispersiones de éstos en alumi-
nio en forma de compactos en
escala de fabricacibn de estos
combustibles nucleares.
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