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RESUMEN

Se descreben los trabajos realizados en la Divisién de Metalurgia del Instituto de
Energia Atomlca, de desarrollo y fabricacion de elementos combustibles para reactores nuclea-
res de pesquisa. Los {rabajos comprendieron extensas investigaciones experimentales sobre las
caracter{sticas metalurgicas de los materiales empleados, U02, U308 y aleaciones de aluminio,
casi todos producidos en el Brasil, asi como el desarrollo de los procesos de fabricacidn de
los elementos combustibles y el proyecto y construceidn de muchos de los hornos y aparatos ng
cesarios,

Se descreben, la fabricacidn de los elementos combustibles, para el conjunto sub-cri
tico "Re-Sucg", constituidos por pastillas de U02 natural con revestimiento de tubo de alea-
¢idn de alumlnlo, v la produccién de los elementos combustibles para el reactor "Argonauta' ,
conjuntos de placas constituidas de nucleo conteniendo uranio enriquecido a 19, 91% U-235 en
la forma de U30g en dispersidén con aluminio, Se resumen, finalmente, trabajos de desarrol;ode
otros tipos de elementos combustibles en placas, comprendiendo:

a) placas delgadas con apenas 1,2 mm de espesura y con nucleo de "cermet',
b) placas com "cermets! Al—U308 conteniendo hasta 75% U308.
¢) placas conteniendo varios "cermets", y

d) placas, revestidas aun por aleaciones de aluminic, con nucleos de aleaciones ...
Al-U.
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1. INTRODUCCION

Una de las actividades importantes de Instituciones dedi
g

cadas al desarrollo de las aplicaciones de la energia nuclear es
la referente a los estudios de materiales nucleares con vistas a
la fabricacion de elementos combustibles para reactores. Esos de-
sarrollos posibilitan, por un lado, la construccion de conjuntos
subcriticos y de reactores de investigacion, esenciales para los
‘trabajos de utilizacion de la energ{a nuclear; y por otro, cons-

tituyen el medio de acumulacion gradual de experiencia en esa im-

portante rama de la metalurgia.

Con esos objetivos, se constituyo en enero de 1962 la Di
vision de Metalurgia Nuclear en el Instituto de Energia Atomica.
En la misma ocasion fue organizada la Division de Ingenier{a Qui-
mica, para ampliar los trabajos que habian sido hechos en la Divi
sion de Radioquimica, en planta piloto, de purificacion, a nivel
de pureza nuclear, de sal de uranio, producida en el pais a par-

tir de concentrados de monazita.

En esta contribucidn se resumen los trabajos realizados
hasta el presente, que comprenden la fabricacion de los elementos
combustibles para el conjunto subcritico "Re-Suco" y para el reac
tor "Argonaut'. El conjunto subcritico "Re-Suco", que se encuen-—

tra en funcionamiento en la Universidad Federal de Pernambuco, en

Recife, fue totalmente proyectado en el Instituto de Energfa Ato-

mica y sus partes estructurales fueron construidas en  colabora-
cion con una firma de San Pablo; todos los elementos combustibles
fueron fabricados, esencialmente, con una malla exagonal de 63 mm
de lado del triangulo equilétero, siendo cada vértice ocupado por
un elemento combustible, cilindrico, constituido por un apilamien
to de pastillas UO2 de 40,2 mm de diametro, insertadas en tubo de
aleacion de aluminio. Todo ese conjunto esta sumergido en agua de
sionizada, la cual sirve como moderador y reflector de neutrones.

Dos soluciones distintas fueron previstas, una utilizando fuente
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1. INTRODUCCION

Una de las aSFividades importantes de Instituciones dedi
cadas al desarrollo de las aplicaciones de la energia nuclear es
la referente a los estudios de materiales nucleares con vistas a
la fabricacion de elementos combustibles para reactores. Esos de-
sarrollos posibilitan, por un lado, la construccion de conjuntos
subcriticos y de reactores de investigacion, esenciales para 1los
trabajos de utilizacion de la energia nuclear; y por otro, cons~

tituyen el medio de acumulacion gradual de experiencia en esa im-

portante rama de la metalurgia.

Con esos objetivos, se constituyd en enero de 1962 la Di
vision de Metalurgia Nuclear en el Instituto de Energia Atomica.
En la misma ocasion fue organizada la Division de Ingenieria Qui-
mica, para ampliar los trabajos que habian sido hechos en la Divi
sion de Radioqufmica, en planta piloto, de purificaciSn, a nivel
de pureza nuclear, de sal de uranio, producida en el pafs a par-

tir de concentrados de monazita.

En esta contribucion se resumen los trabajos realizados
hasta el presente,'que comprenden la fabricacion de los elementos
combustibles para el conjunto subcritico "Re-Suco" y para el reac
tor "Argonaut”. EiAconjunto subcritico "Re-Suco™, que se encuen-
tra en funcionamiento en la Universidad Federal de Pernambuco, en
Recife, fue totalmente proyectado en el Instituto de Energ{a Ato-
mica y sus partes estructurales fueron constru{das en colabora-
cion con una firma de San Pablo; todos los elementos combustibles
fueron fabricados, esencialmente, con una malla exagonal de 63 mm
de lado del triangulo equilatero, siendo cada vértice ocupado por
un elemento combustible, cilfndrico, constituido por un apilamien
to de pastillas UO2 de 40,2 mm de diimetro, insertadas en tubo de
aleacioén de aluminio. Todo ese conjunto esta sumergido en agua de
sionizada, la cual sirve como moderador y reflector de neutromes.

Dos soluciones distintas fueron previstas, una utilizando fuente



de neutrones, localizada en el centro del exﬁgono, y otra, emplean
do un haz de neutrones procedentes del acelerador Van der Graaff;
en este caso, existen 8 elementos combustibles, llamados ”especia—
les"”, dotados de un orificio para el paso del tubo de aluminio,den

tro del cual es colimado el haz de neutrones.

En el proyecto de ese conjunto subcr{tiéo se procur5, de~
liberadamente, utilizar pastillas de densidad relativamente baja,
a fin de reducir los costes de fabricacion, y principalmente, no
dificultar el ulterior reaprovechamiento del uranio contenido. Ade
mas de esos objetivos, esa caracteristica resultd de las condicio-

nes de proyecto para la geometr{a fijada,

Otro capitulo se dedica a la descripcion sumaria de los
procesos de fabricacion de elementos combustibles para el reactor
"Argonauta"; construido en Rio de Janeiro por una firma para la Co
mision Nacional de Energia Nuclear, e instalado en el nuevo Insti-
tuto de Energia Nuclear, Universidad Federal do Rio de Janeiro. Se
recuerda aqui que ese tipo de reactor fue deéarrollado en el "Ar-
gonne National Laboratory', de Argonne, Illinois, Estados’Unidos,
y su nombre deriva de "Argonne Nuclear Assembly for University
Training”, o CP-11. El proyecto del reactor fue recibido de aquel
renombrado centro de investigaciones nucleares. Esta constituido
esencialmente por un cubo de grafito, dotado de centro anular, eﬁ
el cual se hallan insertados seis elementos combustibles,cada cual
dotado de 17 placas paralelas, encerrando un niucleo central de dis
persiSn de U308’ con cerca deAZOZ de enriquecimientO'én uranio
U-235, en aluminio, y el "cermet" resultante siendo también reves-—

tido por aleacion de aluminio.

-

Los elementos combustibles fueron totalmente fabricados
308 a'19,91%de

enriquecimiento, recibido de la 'United States Atomic Commission"

por la Division de Metalurgia Nuclear, a partir de U

dentro del programa de cooperacion "Atomos para la Paz'". Los ele-

mentos combustibles fueron expedidos el 27 de octubre de 1964 y el

L
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reactor entro en funcionamiento el dfa 20 de febrero de 1965. Fue
ron construidos los 6 elementos completos, de 17 placas cada uno,
asi como 2 elementos combustibles mas, iguales en cuando a todas
las demas caracter{sticas, pero conteniendo uranio natural, en lu
gar de ﬁranio enriquecido. Naturalmente, todos los trabajos preli
minares y toda la extensa investigacion experimental de las varia
bles en juego, fueron hechos utilizando U308 natural, obteﬁido en
la Division de Metalurgia Nuclear por descomposicion de diuranato
amonico, del origen ya citado. Cada una de las placas contenia
21,0 £ 0,2 g de U-235 en "cermet" de 54,36% U308'- 45,647 Al; se
recuerda aquf que el proyect6 original prevefa un contenido de ape

nas 19,3 g de U por placa. La carga total utilizada de U en-

30g’
riquecida a 19,91%, fue de 10.745,3 g, conteniendo 2.139,4 g de
U-235. Con casi cuatro anos de utilizacion, en el momento en que
se prepara este trabajo, los elementos combustibles fabricado no

han presentado defecto alguno que haya sido constatado en su uso.
\

De acuerdo con la experiencia obtenida, fueron introduci
dos nuevos perfeccionamientos en elementos combustibles planos ,
también revestidos con aleacion 1100 de aluminio y dotados de "cer
mets" de diSpersi6n U308—Al, en el sentido de: a) producir elemen
tos combustibles delgados (hasta 0,7 mm de espesor total, compren
diendo nucleo de 0,46 a 0,48 mm); b) elementos combustibles de
2,45 mm de espesor y conteniendo nucleos de "cermets' de 55 hasta
75% de U308’ asi como de 1,31 mm de espesor y teniendo nucleo de
65% de U308; y por fin, ¢) placas dotadas de dos o de cuatro 'cer
mets", de 45% U308 - 557 Al, con objeto de aumentar la resisten-
cia a los esfuerzos originados por las fluctuaciones termicas vy
reducir el riesgo de contaminacion en el caso de existir ruptura

localizada del revestimiento.

Por ultimo, describen los autores los trabajos referen-
tes a la fabricacion de elementos combustibles planos, dotados de
ntcleos de aleaciones alumindo-uranio, igualmente revestidos por

aleaciones de aluminio, 1100 a 8001. Dos técnicas vienen siendo



adoptadas con exito para evitar el habitual combamiento  terminal
del nicleo: tratamientos isotérmicos para globulizacian del eutéc-
tico, y adiFiones de bajos contenidos de silicio péra evitar lareac

cion peritéctica UA13—UA14°

2. ELEMENTOS COMBUSTIBLES DE UO2 PARA EL CONJUNTO "RE-SUCO"

El UO2 destinado a las pastillas fue producido en la Divi
. sion de Metalurgia Nuclear a partir de diuranato amonico, de pure-
za nuclear; esa sal fue suministrada por la Division de'Radioquimg
ca del Instituto de Energia Atomica y fue producida en una pequena

instalacion piloto.

Los diversos problemas encontrados en el desarrollo de los
estudios experimentales y durante la fabricacion, fuéron‘objeto de

,dive}sas publicadiones por los autores (1, 2, 3, 4, 5).

La sal fecibida fue inicialmente sometida a calciﬁa¢16n9§
ra transformarla en U308’ oﬁeraéiSnrque fue‘realiééda en hornoSelég
tricos de mufla, a la temperatura de 875°C durante tres horas, sien
do colocada la carga de diuranato am6nico‘en bandejas de hierro fun
dido, resistente al calor y conteniendo 26 a 287 de Cr. A.causa de
la humedad contenlda en la sal bruta recibida, el rendimiento me-~
dio obtenido fue de 66Q g de U308 por kilogramo de diuranato amoni
co cargado, en el estado en que fue recibido. El calcinado se pre-
sentaba bajo la forma de sal negra, suelto, y la contfpinacisnfporﬁ
cascarillas de oxido, desprendidas de las bandejas, nuncalbalcanzé

valores superiores a 5 ppm en cromo,.

La reduccion del U308 a UO se efectuo enbdos hornos tubu
lares, electricos, en atmosfera de hldrogeno, a 700° C, y durante
el paso:de;:la carga, contenida en navecillas de grafito, por la mu
fla tubular. Los hornos fueron proyectados por la Division de Meta
lurgia Nuclear y construidos en San Pablo por la firma Combustol
Industria y Comercio Ltda. Su comportamiento en uso, durante casi

cinco anos, viene siendo plenamente satisfactorio. E1l horno dispo~



ne de dos zonas de control independientes de 1la temperatura, por

reguladores-indicadores "Engro", también fabricados en San Pablo.

La figura 1 muestra el aspecto de uno de los hornos dere
duccion, viéndose la extremidad dotada de camisa de agua para re-
frigeracion de la carga reducida. Los hornos funcionan bajo pre-
sion positiva de hidrogeno (lo que asegura bajo consumo) y las cé
maras de las extremidades, tanto de carga como de descarga, reci-
ben argon en las ocasiones en que se abren las tapas correspondien
tes. de esa forma se evita el Quemado del hidrogeno o las peque~
nas explosiones eventualles, al mismo tiempo que no se produce nin
guna inflamacion del UO2 piroforico reducido. En general; los va-

lores del indice 0/U se situaron en torno a 2,06.

Para la obtencion de elevadas densidades de las pastil-
las de 40,2 mm de diimetro, bajo presiones bajas de compactacion,
fue necesario mejorar considerablemente las condiciones de compa-
cidad de las cargas. Por eso, las operaciones de acondicionamien-
to y de homogeneizacion de las mismas fueron cuidadosamente estu-
diadas y realizadas en molinos de bolas de acero, revestidos in-
ternamente con goma vulcanizada. Con esas operaciones, realizadas
en general durante 24 horas, los polvos, que antes daban una den
sidég en verde variable entre 1,6 y 2,0 g/cm3, pasaron a
4,046 - 4,40 g/cm3, lo que indica una sustancial mejora de la com-

pacidad.

Para mejorar esa compacidad y al mismo tiempo evitar 1la -
formacion de las fisuras de borde, importantes principalmente en
relacion con las dimensiones de las pastillas y de su masa, se em
pleo 1,5% de alcanfor (en la forma de solucidn alcohdlica)y 0,25%

de estearato de zinc, éste como lubrificante.

La operacian de compactacian de las pastillas se realizo

en matrices fluctuantes, construidas en acero rapido, en prensas
AT . . . 2

hidraulicas y bajo presiones variables entre 1,6 v 2,4 t/cm" . Los

valores de la densidad aparente media de las pastillas en el esta’



do compactado eéstagban en torno a 6,966 g/cm3, con una desviacion
media de 0,068 g/cm3. Esos fueron los valores registrados en el
transcurso de la fabricacion de 6.888 pastillas, que fueron utili-

zadas en el montaje de los elementos combustibles.

R
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Fig. 1 = Vista de uno de los hornos eléctricos para la reduccién por hidrégeno de Us0g &

, U029, La extremidad en el primer plano esta dotada de camisa de_agua para réfri-
geracion de carga reducida. Al fondo el panel de control, con dos zonssindependientes de
calentamiento,

Para eliminar el aglomerante y disociar parcialmente el
. . o
lubricante, se hizo un tratamiento a 35°C, de 3 a 5 horas, en at-
- - B N
mosfera de nitrogeno. Con ese tratamiento la densidad desciende un
poco. Los valores finales se situaron, para todas las pastillas pro

ducidas, en torno a 6,886 f_0,0SS g/cm3.

El revestimiento esta constituido por un tubo de aleacion
de aluminio 1100, cerrado por la parte superior por umn tapén‘de la
misma aleacion e inferiormente por una pieza c5nica, terminada en
un trozo cil{ndriéo que se apoya en la‘pléca—gu{a iﬁferior,también
de la misma aleaciSp° Los tubos y barras de aluminio fueron produ-

cidos por la Compania Brasilera de Aluminio, con la siguiente es-



pecificacian: Cu 0,27% max, Si + Fe 1,0% max, Mn 0,05% max, Zn 0,10%

max y otros (suma) max 0,15%.

La figura 27ilustra los principales detalles de los ele-
mentos combustibles normales. El cierre por la tapa superior y por
el extremo ligado al tubo inferior para apoyo en la placa-guia, se
hace por doble cierre prensado. Los tubos, antes de ser cargados
con las pastillas, fueron sometidos a ensayos de presion interna y
nuevamente ensayados después de cargados y efectuado el cierre her
mético en la tapa superior. Para mayor seguridad en la estanquei-

dad, fueron aplicadas capas de "araldite' en las zonas de cierre.

La carga de los tubos se hizo mediante la introduccion de
las pastillas, las cuales ocupan una altura de 93,0 *+ 0,3 mm en los
elementos comunes; esa altura util de las pastillas se reducia a

80,0 X 0,3 mm en los elementos "especiales'.

Las tablas I y II reunen los datos principales referentes
a los elementos combustibles normales y especiales, y al conjunto

de todos los elementos combustibles, respectivémente°

Después de ejecutados todos los ensayos de los elementos
combustibles cerrados, estos fueron sometidos a tratamiento de "alo
dizacion", utilizando el producto "Alodine-1200" de 1la  Amschen
Products, Estados Unidos, que tiene por finalidad producir una pe-
1icula de cromatos insolubles, llamados "amorfos', de 1,5 a!?mg/mf%
Esa pelicula aumenta sensiblemente la resistencia a la corrosidn
‘por el agua §e$ionizada, existente en el tanque del reactor subcri
~tico, y que, como se dijo, funciona como reflector y moderador de

los neutrones.

La figura 3 muestra dos elementos combustibles, uno delos
cuales es del tipo "especial' colocado en placa de ensayo, de geo-
metria; construccion y caracteristicas exactamentebiguales a las
de placa existente en el tanque del conjunto subcr{tico "Re-Suco''.
Todas las piezas estructurales mostradas son de aluminio 1100. Ob-

servese el perfecto orden de posiciones de los elementos combusti-




bles, esencial para dejar el espacio previsto para el paso de los

elementos contadores de flujo.

PASTR HA DE

e bl

Detalles principalés del tubo de revestimiénto y de las piezas

Fig. 2 -
i “de cierre y de gu{a de los elementos combustibles.



Fig. 3 - Fotogratia mostrando un elemento combustibles normal (a la derecha)
y uno Mespecial® (a la igquierda) en placa para medida de los ele-
mentos combustibles, Obsérvese la placa gula y la placa base, dis—
puestas de manera que asegura la perfecta verticalidad de los ele-
men’os combustibles, permitiendo a los contadores pasar libremente.



TABLA I

Media v desvio padron de los datos caracteristicos de los elementos

combustibles normales y. especiales

R o elementos combusti-~ ’elementos combustf—
caracteristicos N bles normales blesespeciales .

nasa total, g o 9.376,8 + 49,9 8.762,0 + 5,0
masa de U0y, g 8.100,6 + 50,6 7.157,2 + 14,1
masa de Aluminio, g - 1.267,4 + 74,5 1.686,4 + 5,1
masa calces de goma, g 8,832 + 0,599 18,871 + 0,980
altura de columa de U0, en 93,00 + 0,09 80,12 + 0,12
"relacidn U/A1 5,631 + 0,055 3,690 + 0,014
densidad media de la colum
na de U0y, g/cn3 - 8,86 + 0,04 6,94 £ 0,01

Datos

TABLA 11

Globales Referentes a la Carga de Elemenfos Combustibles Normales

11

v Esgpeciales

.o elementos combusti- elementos combusti-
caracteristicos N total
bles normales bles especiales

nimero de elementos 258 8 266
nimero de pastillas nor
males 6.707 - 181 6.888
nimero de pastiilas es— o .
peciales 253 8 ’ 261
masa total, kg 2.419,2 70,10 2.489,3
masa de Ulp, kg 2,090,0 56,46 2.146,46
masa de aluminio, kg 327,0 13,49 340,49
altura de la columna de
009 » 239,93 6,410 246,34
masa de uranio conteni-
do, kg 1,841,4 49,77 1.891,17
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3. ELEMENTOS COMBUSTIBLES CON URANID ENRIQUECIDO PARA EL REACTOR
" ARGONAUTA"

Se realizaron’ extensos estudios experimentales para la
fabricacion de las placas de elementos combustibles con nucleo de
dispersign U308—Al, empleandose en esos estudios 0308 resultante
de la descomposicién del diuranato amdnico, y de concentracidn na
tural en isotopo fisionable. Solamente después de que todas las
variables fueron perfectamente controlédas,.se paso a prdducirlos
elementos combustibles con uranio enriquecido, habiéndose produci
do anteriormente diversos elementos combustibles completos, pero

con uranio natural,

El proceso adoptado para la fabricacion de las placas fue
el de co~laminacidn, que consiste esencialmente en produci; por
laminacion en caliente, la union de un conjunto comstitufdo por
las dos chapas de aluminio, que iran a formar el revestimiento de
las placas, con la placa central, también de aluminio, y dentro de
la cual se insertd, como en una moldura, el “cermet", coastitui-
do de una dispersiSn‘de U308 vy polvo de aluminio. El elevado con-~
tenido de U308 en el 'cermet", que alcanza 54,367 en las placas
producidas con uranio enriquecido, introduce grandes dificultades:
en cuanto al,comporéamiento'pléstico del nicleo en 1aé operacio~
nes de laminacidn, tanto en caliente como en frio., Ademds es de
gran importancia que se consiga una perfecta y continua union en-

tre el "cermet" y la placa de aluminio del revestimiento.

Los diversos aspectos de los probleﬁas metalurgicos afron
tados durante la fase experimental, y posteriormente eun la fase
de fabricacion, fueron igualmente objeto de diversas publicacio-

nes por los autores (6, 7, 8, 9).

Conviene observar que otros reactores '"Argonauta, a par
tir del primero, desarrollado en el “Argonne National Laboratory",

emplean elementos combustibles constituidos por chapas obtenidas



' por co-extrusion. Ese proceso trae como consecuencia que el nucleo
quede expuesto en las extremidades cortadas de la tira, relativa -
mente larga, obtenida por la extrusion; esa exposicién es atenuada
después por la aplicacion de un revestimiento protector. Sin embar
go ese revestimiento constituye siempre un punto dudoso y capaz de
. ocasionar la entrada de agua, lo que provoca la inutilizacidn répi

da del elemento combustible vy la pérdidé del uranio enriquecidocon
tenido.

Para mejorar las caracteristicas del reactor "Argonauta"
y péra disminuir la masa total de U-235 :ven cada placa, disminuyég
dose con ello la masa de aluminio. Asi, en lugar de 19,3 g de U-235,
se elev6 el contenido a 21,0 g por chapa. Con esa alteracion fue

©

necesario aumentar a 54,36% el contenido de U308 en el "cermet"
cuando en los primitivos elementos combustibles hechos enI Argonne
el contenido era s6lo de 39%. Conforme se mostrara mas adelante, en
la Division de Metalurgia Nuclear, en la continuacion de esos pro-
cesos se han producido placas con "cermets" de hasta 75% de U O8 y

apenas 257 de Al.

Las principales especificaciones de elementos  combusti-
bles con uranio enrlquecido para el reactor ”Argonauta estan con~
densadas en la Tabla III

Se describen a continuacidn las principalés operaciones

de fabricacion de elementos combustibles.,

3.1 PREPARACION DE LAS CARGAS U3_8~A1

La determinacion de las caracteristicas propias de _ las

cargas de U308 enriquecido a 19,91% U-235, recibido de la '"United
States Atomic Energy Commission', se hizo con extremo cuidado, a
fin de reducir al minimo las pérdidas eventuales. Desﬁués.de tfa;g
das todas las curvas caracteristicas de las principales propieda -
des en juego, de compactaciGn y)de sinterizacion, en funpién de las

variables del proceso, se desintegraron los compactados y "cer-



mets" para su ulterior utilizacion en la fabricacion de 1las pla-
cas para los elementos combustibles.
P
TABLA III

Principalsgs Bspecificaciones de 1os Blementos Combustibles "Argonautal
'

caracterfstica ) valor
nimero de elementos combustibles ) 6
nﬁmero de chapas en cada elemento combustible 17
espesor de las chapas (mm) 2,43 + 0,02
espesor nominal del revestimiento en cada face (mm) 0,28
espesér nominal del ndcleo del "cermet" después del acaba
do de la chapa (mm) 1,87
oncho del nicleo del "cermet".después del acabado de la
chapa (mm) 65,75 + 0,15
longitud total de las chapas después de acabadas (mﬁ) 610,00 + 0,50
longitud total del nicleo de "cermet" después del acabado
de la chapa (mm) 602,00 + 5,0
composieidn del "cermet® (% U408) . 54,36
composicidn del "cermet" (% Al} 45,64
tamano de las particulas de U308 (microns) - 44
tamafio de las particulas del polvo de aluminio (microns) -14Y
porcentaje de U-235 en el U50g ' : 19,91
nasa mixima de Al por chapa (g) 225
masa de U-235 por chapa (g) 21,0 + 0,2
distribucidn média de U-235 por unidad de area en chapa
pronta (g/cm2) 0,051 =

. A fin de reducir al minimo las pérdidas de manipulacion,
el pesado de todas las cargas se realizd siempre en cajas de guan
tes y en balanza Mettler de 1 mg de lectura. Las cargas constitui
das por 54,367% de U308 y 45,64% de polvo de Al, que pase por ta-
miz de 100 mallas por pulgada, fueron pesadas cuidadosamente y co
locadas en recipientes cilindricos de cloruro de polivinilo, con
bolas de gomas duras. El acondicionamiento se hizo durante 48 ho-

ras.
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3.2 COMPACTACION

La compactacion para formar los "cermets" prismaticos, de
base rectangular, se hizo en matriz especialmente construfda.anacg
ro de 12% Cr y 2% C, en prensa hidraulica de 100 t de esfuerzo ma-
ximo, bajo presion de 0,923 t/cmz; para los "cermets'" de idéntica
composicion, pero de U3O8 natural, esa presion se redujo a 0,692
t/cm2 para producir compactos de la misma densidad aparente, en el

estado compactado de 3,15 g/cm3.

Las ﬁérdidas totales de manipulacian de las cargas hasta
la produccién de los "cermets", analizadas cuidadosamente, fueron
de apenas 13 mg de U308 y esto para la produccién de los 102 com-
pactos necesarios para la fabricacion de los 6 elementos combusti-

bles, de 17 placas cada uno.

3.3 PRE-SINTERIZACION

Los cuerpos compactados fueron pre-sinterizados en un hor

- - - (o] )
no electrico de mufla, en atmosfera de argon a 580°C., Esas opera -
ciones se realizaron en horno electrico, dotado de dos zonas inde-

pendientes de control de temperatura.

En la figura 4 se muestra la operacion de introduccion de
una de las navecillas de grafito, conteniendo los "cermets' de ura

nio enriquecido, en el horno.

Las dimensiones finales de los "cermets', después de 1la
pre—sinteriéaci6n, eran las siguientes: longitud 100,90 i.O,lS mm,
ancho 65,76 X 0,75 mm y altura 11,30 i.0,09 mm. Para evitar perdi-
das eventuales en esa operacion, los "cermets' fueron envueltos en
papel de aluminio, con objeto de que el posible roce con las pare-

des del horno no produjera pérdidas de oxido enriquecido.

3.4 MONTAJE DE LOS CONJUNTOS Y SOLDADURA

Los "cermets' fueron envueltos posteriormente en papel de

aluninio de 0,012 mm de espesor. El peso de aluminio para ese en-
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voltorio era de 0,98 g.

Fig. 4 - Carga de una navecilla con varigs "cermets" en el horno continuo de presin-
terizacion, en atmosfera de argon.

Conviene llamar la atencion sobre el hecho de que se com
probo la necesidad de mantener'rigurosamente dentro de limites ri
gidos, los espesores de las chapas y de la moldura, asi como del
"cermet', para que las placas obtenidas estuvieran dentro de los 1i
mites impuestos por la especificacion. La Tabla IV reune los datos
caracteristicos de algunos de los "cermets". A fin de generalizar
los resultados, con auxilio del computador IBM-1620-II del Insti-
tuto de Energ{a At5mica, se determino la siguiente férmula semi-
—emp{rica, que tiene en cuenta también la influencia de E, espe-
sor de la chapa de la moldura. La expresion obtenida es la siguien
te:-

c; = 97,2 (E + 2e)/ht - 99,1 (E - hs)

donde e es el espesor de la chapa de revestimiento (mm), ht la al
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tura final de la chapa acabada y hs la altura del "cermet" después

3 . -
de la pre-sgsinterizacion.

Solo manteniendo rigidamente los espesores finales de las
placas (2,43 i.0,0Z‘mm) dentro de los limites de la especificacion,
fue posible garantizar las dimensiones finales para el nicleo en

la placa acabada.

TABLA v

Dimensiones de "cermets" a moldura v en las chapas laminadas

N2 del "cermet" 201 202 203 204
E§pesor de la chapa del nicleo mm iQ,O 12,2 12,3 12,2
Egpesor de la chapa del revestimiento mm 2;0 2,0 2,0 2,0
Altura del "cermet" pre-sinterizado nm 11,38 | 11,46 l;,85 12,00
Densidad del "cermet" g/cm3 ‘ 3,02 3,04 3,05 3,01
Longitud del nicleo laminado mm 570 585 605 ‘617
Altura final de chapa acabada mm 2,45 2,45 2,48 2,46

3.5 LAMINACION DE LOS CONJUNTOS

Los conjuntos, después de ser soldados previamente bajo
arco de arg6n, fueron sometidos a laminaciEn, inicialmente en ca-
liente para caldeamiento por difusiGn, y en seguida en frfo, para

- -
obtener las dimensiones deseadas conforme a la especificacion.

El calentamiento se realizé en horno eléctrico de mufla,
a 580°C, con dispositivos especiales para asegurar la reproducibi-
lidad de las condiciones de calentamiento, y durante un tiempo de
45 minutos; los recocidos intercalados entre las secuencias de pa-
sadas se hicieron siempre durante 10 minutos, y el recocido final,

- - .‘
despues de alcanzado el espesor deseado en la laminacion en frio ,



* 18 <

se hizo siempre durante 45 minutos, inclusive como 'blister test',
para evitar la eventual formacion de burbujas, caso de existir
defectos en la union entre el material del revestimientoy el "cer

. 3 I -
met" deformado en la laminacion.

Las operaciones de laminacion se realizaron en un lamina
dor de precision "Stannat-Mann", accionado por un motor de 20 WP
y de velocidad variable, Los conjuntos se laminaron en caliente
hasta un espesor final de 3,40 mm y en seguida fueron recocidos
durante 10 minutos. La secuencia adoptada comprendia 1la lamina-
cion en caliente con reduccion del 59%, seguida de recocido, nue-~
va laminacion en caliente con 61% de reducciSn, nuevo recocido ,
después del cual se corto el material; laminado en frio con 307% de
reduccion, seguido de recocido y laminado en frio final hasta el
espesor indicado, siguiendo el recocido del ensayo de formacion

de ampollas.

Antes de los Ultimos ensayos no destructivos y de las ra
diografias, las placas se prepararon cuidadosamente y despues fue
ron decapadas por acido, seguido de doble lavado. La figura 5

muestra algunos aspectos de esas ultimas operaciones.

3.6 DIMENSIONES Y PESAJE FINAL DE LAS PLACAS

Una vez obtenidas las radiografias finales y concluido
el ensayo de verificacion de la homogeneidad del nucleo, las cha-
pas fueron sometidas a la operacion de punzonado para hacer 1a
abertura a traves de la cual se introducen los espaciadores con~-
feccionados en lucite. Dentro de ellos van los tornillos en alea-
cion 758T6 para el cierre del conjunto. En la operacion de punzo-
nado se recuperaron cuidadosamente los discos que encerraban 1la

parte correspondiente del nucleo.

\ La Tabla V reune los datos referentes a 10 placas produ-
cidas con uranio enriquecido, mostrando la buena reproducibilidad

conseguida en los resultados.



Fig. 5 - Verificacién de lgs espesqres de las placas laminadas durante las Wltimas pa—
sadas de laminacion en frio. La fotografia muestra una placa experimental,con
"cermet" de U30g natural. -

3.7 CONTROL DE RADIOGRAFIAS FINALES Y DE HOMOGENEIDAD

"cermets'" fabrica-

Las 102 placas producidas, con los 102
dos, asi como cerca de 70 placas producidas con uranio natural fug
ron radiografadas en ambas extremidades, para una perfecta delimi-
tacion del nucleo, efectuandose un barrido mediante un'tracer scag'
ner', dotado de un servémecaqismo que permftfa deslizar el conta-
dor de forma que cubriese una zona de 50 cm de’ longitud y de 3 mm
de ancho, con veiocidad regulable. Se sometio cada una de las cha-
pas producidas a estos ensayos, a fin de verificar la homogeneidad
del niicleo. El contador utilizado fue un Geiger tubular de 1 cm de
diametro, con colimador de plomo de 3 x 3 mmj-la velocidad de des-

lizamiento se mantuvo en 2,1 mm/s.

No se rechazo ninguna de las 102 -placas producidas con
uranio enriquecido. Solo 2 chapas presentaron ligera curvatura de

borde, con un desvio de 09 14' de la linea recta, pero perfec-



TABLA

v

Principé,leé Datds Referentes a las Chapas Prontas con Uranio Enriquecido

#0'de la | longitud del’ | 'espesor'de 1a | masa de la chapa | Ug0g en la | Al total | Usdgenla | Upgg contenido
chapa "nicleo - mm | T“chapa ° mm | perforada mm .chapa  mm g chapa % | g
,265 ;éoo’L | ’2‘:,43‘: 33%3’;434 124,597 208,837 37,36 20,962
266 ‘:605 2,43 332}50 124,682 207,868 37,49 20,976
§67 602 2,43 ‘ 333j,i63 124,663 208,500 27,41 20,973
Eés 2606+ é‘, 44 33;;002 124,671 207,331 37,55 20,975
569 ‘,ﬂsoz"""z 2;,441‘ 3352:4,170 124,697 207,473 37,54 20,979
}zi7o : 3‘599 ‘2‘745_1 . 33{,694 124,690 - 210,004 37,25 20,978
271 fjéoo : 2,44 3355037 124,604 208,433 37,41 20,963
272 _;500 : ;‘»2;'45‘:‘ 33:3;;;181 124,743 208,438 37,44 20,987
5273 602 ':2(,43“"( 3311?713 124,732 206,981 37,60 20,985
;2574 :602 "2’,4452\ 3352,717 124,751 207,966 37,49 20,988

10T
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. N - -
tamente aceptable. Otras 2 presentaron exposicion del nucleo en una
- -
" extension de 8 mm, en uno de los bordes; fueron corregidas median-

te la aplicacion de resina de alta resistencia en esas regiones.

La figura 6 muestra uno de los elementos combustibles pro
ducido con uranio natural, viendose al lado del mismo algunas pla-
cas sueltas, tambien de uranio natural. Los elementos con uranio en

riquecido eran analogos a aquellos en todos sus aspectos.

El meticuloso control de lasg pérdidas en cuanto a los :ba-
lances de material acuso una pérdida total de 9,4 g de U, siendode
apenaé 1,9 g la del contenido de U-235. Como ya se ha dicho, no se
perdio ningun "cermet" ni ninguna placa de elemento combustible,en

todo el trabajo de fabricacion.

La tabla VI reune los datos referentes a los elementos cam

bustibles producidos con uranio enriquecido.

INSTITUTO OE ENERGIA ATOMICA

Fig, 6 . Aspecto de uno de los elementos combustibles moniados, juntgmente con placa

szeltaeu Cada elemento combustible contiens 17 placas’ con nucleo de 54, 32 %
U308 -~ 45,64% Al, Las placas con uranio enriquecido son identicas sn todos los detal-
les de construccion. :
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TABLA VI

Principales Caracteristicas de los Elementos Combustibles con Uranio Enriquecido

designacion del elemento combustible

especificaciones

ENR-1 ENR-2 ENR-3 ENR-4 ENR-5 ENR-6
n? de chapas 17 17 17 17 17 17
altura total (mm) 670 670 670 670 670 670
ancho total (mm) 73 73 73 73 73 73
profundidad total (mm) 150,5 150,3 150,3 150,2 151,0 151,0
masa total (g) 5860 5860 5845 5830 5825 5825
masa total de U30g (g) 2075,545 | 2110,552 2118,420 | 2119,228 | 2119,228 | 2119,429
masa total de Al (g) 3581,966 | 3542,457 3529,690 | 3531,754 | 3531,122 | 3523,442

promedio de las espeso-
res (mm) 2,43 2,43 2,43 2,43 2,43 2,43

Eromedio de las masas de
as chapas (g?

332,795 332,530 332,357 332,357 332,020 331,933
8rome?é$ de las masas de

308 122,011 124,150 124,613 124,607 124,660 124,672
promedio de las masas de
A (g) 210,704 208,380 207,750 207,750 207,360 207,261

4, OTROS DESARROLLOS

4.1 PLACAS DELGADAS CON ""CERMETS"

Para reactores de investigacion, del tipo refrigerado vy
moderado por agua, destinados a asegurar flujos de neutrones de al
ta intehsidad, puede ser conveniente reducir el espesor del nﬁcleo,
‘de modo que baje correspondienteménte la temperatura desarrollada
en el plano central de la placa, bajando igualmente la temperatura

de la interfase en contacto con el medio moderador.,

- Con esos objetivos, 1a'Divisi5n de Metalurgia Nuclear de-
sarrollo un ampliorpfograma de estudios experimentales de produc-
cion de placas délgadas, tanto por colaminacion de conjuntos de mol
dura, como por la técnica de laminacion de lingotes que tengan el

nucleo de "cermet", desarrollada en el "Argonne National Laborato-




ry" por Bergua, Friddle, Diaz y Baird (10). Se obtuvieron resulta-

-
dos identicos con estos dos procesos.

Los resultados experimentales obtenidos han comprobado la
excelente union entre el nucleo y el revestimiento, asi como la ine

xistencia de defectos de heterogeneidad o de grietas y fisuras.

Se han producido series de placas de 1,25 a 1,31 mm de es
pesor total, de cerca de 650 mm de longitud y 80 mm de ancho, con
nucleos de 40% U0 - 60% Al y 50% U0, - 50% Al. En estas series
el revestimiento es siempre de aleacion 1100 de aluminio.,

Otras series de placas se produjeron con 0,7 mm de espe-
sor total, teniendo 0,2 mm de espesor de revestimiento en cada fa-
se vy 0,3 mm de espesor del nucleo. Por el proceso de colaminacion
se han producido placas de 50 mm de ancho y 0,9 mm dé espesor con
cerca de 1500 mm de longitud.

4,2 PLACAS CON "CERMETS' DE ALTOS CONTENIDOS EN U39_8

Como se dijo anteriormente, la realizacion del programa de
fabricacion de las placas "Argonauta" 1levé al aumento hasta 54,36%
del contenido de U308 en los "cermets" del nucleo. Los dos resulta
dos buenos obtenidos y el perfecto comportamiento plastico de esa
mezcla heterogénea durante todas las operaciones metalurgicas, com
probado por la inexistencia de defectos internos, por la perfecta
geometria del nucleo en la placa laminada final y por la union sin
soluciones de continuidad entre el nucleo y el revestimiento, lle-
varon a los autores a estudiar, de forma sistematica, la influen-

. N . -
cia de mayores concentraciones de U308 en el nucleo.

Los resultados obtenidos mostraron que puéden fabricarse
con facilidad placas conteniendo nucleos de "cermets”uhasta de 75%
U308 - 257% Al, con dimeﬁsiones de 360 mm x 80 mm yteépesor final
de 2,4 mm, con revestimiento de 0,8 mm en cada fase y nucleo de
0,8 mm. La densidad del nucleo en la placa acabada alcanza 86% ‘de

la densidad tedrica de la dispersion, en las placas de 557 U308 y



75% de ese valor en las placas con 75% U,0

3°8°

En placas de l,45wmm de espesor total con 0,47 mm de es-

pesor de revestimiento y nucleo de 0,51 mm, conteniendo nicleo de

"cermet' de . 65% U308 - 35% Al, se obtuvieron densidades del nucleo
deformado correspondientes a-79,5% de la densidad teorica. La ho-
mogeneldad de la distribucion de U3 g en el nucleo es>perfecta s

conforme demuestran las m1crograf1as hechas por selecc1on de pla-

cas laminadas.’

4.3 PLACAS DOTADAS DE DOS Y CUATRO "CERMETS"

Normalmente, los combustibles placa para reactores de in
vestigacion moderados y refrigerados a agua, contienen un solo nu

cleo, de "cermet" o de aleacién Al-U. En algunos proyectos ‘de re-

¥
_— - - - -
‘actores, como en el reactor 'Argonauta', ese nucleo esta atravesa

do por los tornillos de fijaci6n de los conjuntos, conforme se pue
de ver en la figura 8. Aunque los anlllos de 1uc1te y otros dispo

sitivos, permitan aislar y proteger debldamente esa region de la

‘interaccidn con el medio refrigerador, esa proximidad del nucleo

constituye ‘un’ punto que causa preocupac1on en cuanto al funciona-

-

miento del reactor.

Tratando de ev1tar esa diflcultad la Division de Meta-~

lurgia Nuclear reallzo un programa de estudios experimentales lle'

_ vando a cabo el estudio de 1a fabrlcacion de elementos combusti-
Ables planos dotados de varios nucleos, que permltan que los orifi

c1os para la flgacion y montaJe 'sean mecanizados en la’ zona en que

k3

solo existe material de revestlmlento.
. L3

4 Este proyecto, ademas de la ventaja senalada, asegura ..
mayor rlgldez estructural mayor continuidad del material de re-
vestlmiento, mayor re51stenc1a a los efectos térmicos ya los de

1os gases re51duales, 1nc1uso los de f131on, y por fin, en el ca-

S0 de una ruptura locallzada del revestlmiento menor contamina-

cion por productos radloactlvos. Otra p051bllidad que ofrece es

el tener en una misma placa, zonas de "cermets" de comp051ciones




diferentes.

Los estudios experimentales (15) mostraron que pueden pro
ducirse facilmente placas con dos, cuatro o mas "cermets", con nu-
cleos de aleaciones, de forma prismitica o cilindrica, de base eii
ptica, y que la geometria de distribucion de esos "cermets" puede
variar dentro de amplios limites, de manera que satisfaga los re~

quisitos del proyecto del reactor.

El buen comportamiento de los conjuntos en la laminacion
exige, como quedo comprobado, una absoluta reproducibilidad de las

caracteristicas, tanto de los '"cermets" como de los constituyentes
s

de la aleacion de aluminio del sistema.

4.4 PLACAS DOTADAS DE NUCLEOS DE ALEACION

Las aleaciones Al-U tienen gran aplicacion como nucleo de
elementos combustibles de reactores de investigacion, moderados a
agua. Los intervalos de composici6n de mayor interés son los de 10
a 20% U, cuando el contenido de U-235 es de 90%. Estas aleaciones
de contenido mas elevado de uranio han tenido gran desarroloo, co-
mo consecuencia de que el programa "Atomos para la Paz" del Gobier
no de los Estados Unidos, ha limitado al 207 el enriquecimientockﬂ

U-235 suministrado para reactores de investigacion.

Los estudios realizados (16) han'comprobado que el adecua
do comportamiento plastico de las aleaciones de Al con 20% U puede
obtenerse por medio de tratamiento termico, causando eéste una sen-
sible disminucion del valor de la microdureza. No obstante, y a pe
sar de existir una éensible mejoria de la plasticidad, todavia son
bastante criticas las condiciones para la produccion de placas pla

nas, por el proceso de colaminacion de conjuntos de moldura.

La disminucion del llamado "efecto halteres" (hueso de per
ro), caracterizada por una pronunciada curvatura terminal del nu-
cleo en las extremidades de las placas, puede obtenerse mas facil-

mente por la sustitucion de la aleacion del revestimiento por alea



ciones de mayor resistencia a la deformacion plastica, tales como
6061, 5052 y APM-257 o por.la adicion de silicio, como medio para

3 e UAlé.

Los resultados experimentales obtenidos (17) en la pro-

o I '3 - ') - .
suprimir la reaccion peritectica de UAl

duccion de placas de 1,45 mm de espesor, 66 mm de ancho y 310 mm
‘de longitud, han demostrado la inexistencia de defectos del nucleo
cuando se emplea aleacion A1-20% U308’ 8% Si, principalmente cuan
do el nucleo, despues de laminado a 3,2 mm de espesor, es someti-

do a tratamiento isotermico.

\

- . - ° 3 -
Los examenes radiograficos y el ensayo de formacion de

) N - -
ampollas comprobaron la uniformidad de la geometria del nucleo vy
la inexistencia de soluciones de continuidad en las uniones nu-

cleo~revestimiento.

5. CONCLUSIONES

1 - La fabricaciSn de 266 elementos combustibles para el

conjunto "Re-Suco', constituidos por pastillas delﬂa
natural introducidas en tubos ‘de aleacion de aluminio 1100, se rea
1iza_de acuerdo con los objetivos descritos, con equipo metalﬁrgi
co que, én casi su totalidad, fue proyectado y construido en Sao
Paulb. Se produjeron en total 7.149 pastillas de 40,2 mm de diémg
tro, con una masa total de 2.146,5 kg, El funcionamiento de esa
unidad subcritica aseguré un valor fie‘keff de 0,852; mas elevado

del que habia sido previsto en el calculo.

2 - Se fabricaron, de acuerdo con la especificacian que
3O8 - 45,647 Al, 6 ele-

menttos combustibles, cada uno dotado de 17 placas, con.uranio en-

previa un nlcleo de 54,367 U

riquecido a 19,917 U-235, para el Reactor "Argonauté", del Insti-
tuto de Ingenierfa Nuclear, Rio de Janeiro. Igualmeﬁte se.fabriqg
ron 3 élementos,Combustibles,mis,/idénticds a los citados, aunque
con nucleo de U308 natural. Las placas fueron obtenidas por lami-

0’ ] -’ 3
nacion de conjuntos de moldura con aleacion de aluminio 1100.




3 - Gracias a las precauciones adoptadas durante todas las

etapas de fabricacion de esas placas con uranio enri-

quecido, suministrado por la United States Atomic Energy Commis-—
sion (Comisisn de Energ{a.AtSmica de los Estados Unidos), no seper
dio ningﬁn "cermet" ni ninguna placa laminada. Las perdidas tota-
les, determinadas despuéé de concluida toda la fabricacion, fueron

solamente de 9,4 g de U total, conteniendo 1,9 g U-235.

4 - Se han descrito los principales perfeccionamientos que

han ocupado la atencion de los autores en la Division

de Metalurgia Nuclear, y que son los siguientes: a) produccion de
placas delgadas, con "cermets'", de 1,21 a 1,31 mm de espesor total,
comprendiendb un nucleo de solamente 0,3 mm de espesor; b) placas
con "cermets" de contenidos mas elevados en U308’ en dispersion con
aluminio, habiéndose producidovpartidas de placas de 55 a 75% U3O8
en el "cermet"; c¢) placas dotadas de varios "cermefs", generalmen-—
te 2 o 4, prismaticos o cilindircos, de base eliptica, con objeto
de conseguir una mejor geometr{a, mejores condiciones de fijacign
de los elementos estructurales, mayor resistencia a los efectos re
sultantes de las tensiones térmicas y consecuencias de los gases
residuales, y por f{n, menor riesgo de contaminacion, en el caso
de rotura localizada del revestimiento; y d) placas dotadas de nu-

cleos de aleacion Al-U.
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RESUMO

Descrevem o8 autores 0s trabalhos de desenvolvimento e fabrlcagao de elementos com-
bustiveis para reatores nucleares de pesquisa realizados na Divisao de Metalurgia Nuclear do
Instituto de Energla AtOmica, 0s trabalhos compreenderam extensas investigagoes experlmentals
sobre as caracteristicas metalirgicas dos materiais empregados, UOo, Uq0g e ligas de alumnuo,
quase todos produ21dos no Brasil, assim como o desenvelvimento dos processos de fabricagao
dos elementos combustlvels e o progeto e construgao de muitos dos fornos e equipamentos neces
sarios,

Sao descritas a fabricagao dos elementos combustiveis para conjunto sub-critico "Re- -
—Suco", constituidos por pastilhas de UOZ natural com revestimento de tubo de liga de alumi-
nio e a Erodugao dos elementos combustlvels para o reator "Argonauta", conjuntos de placas
constituidas de nucleos contendo uranio enriquecido a 19, 91% U-~235 na forma de U308 em dis-
persao com aluminio,

Resumem-se, igualmente, os trabalhos de desenvolvimento de outros tipos de elementos
combustiveis em placas, compreendendo: -

a; placas delgadas com apenas 1,2 mm de espessura e com nucleo de cermet;
b) placas com cermets Al-Ug0g, contendo até 75% Us0g;

¢) placas contendo cermets multiplos e ,

d) placas revestidas ainda por ligas de aluminio, com nicleos de ligas Al-T.

SUMMARY

The authors describe the studies of development and fabrication of fuel elements
for research reactors conducted at the Divisao de Metalurgia Nuclear do Instituto de Energia
AtOmica. The studies comprised extensive experimental investigations concerning the metal-
lurgical characteristics of U0y, U30g and aluminum alloys, most of them having been produced
in Brazil, besides the development of the fabrication processes of the fuel elements and the
design and the construction of many of necessary furnace and equipmentis,

The fuel element fabrication for the sub-critical assembly "Re-Suco", consisting of
natural U0y pellets packed in aluminum alloy tubes, and for the "Argonaut“ reactor assemblies,
consisting of plates contalnlng enriched U30g at 19, 91% U-235 dispersed in aluminum as core
material, are described 1n this paper.

thin plates with 1,2 mm thick with cermet cores;
plates with Al- UBOB cermets up to 75% Us0g;
plates having folr cermets and

aluminum~alloy clad plates with Al-U alloy cores.

a0 o®
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