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Extracto del Descubrimiento

Se expone una técnica de prensado en caliente pa=-
ra producir pastillas de combustible nuclear, para su utili-
zacidn en reactores nucleares. In esencia, se prensa una
sugtancia apta para combustible nuclear aclivo a presiones
que van desde unos 280 a unos 1400 kg/em® y a temperaturas
desde unos 900 a unos 13002C durante un tiempo gque oscila

entre 3 y 20 minutos.

Fundamento del invento

Se conocen muy bien actualmente las plantas nucleg
res de vapor, gue utilizan el calor producido por las reac-
ciones de fisidn nuclear en un reactor nuclear.

Diversos tipos de reactores nucleares utilizgn
elementos combustibles tipo barra. ITos elementos combusbi-
bles tipo barras comprenden una pieza tubular o "vainaﬁ de un
material resistente a la corrosidn, dentro de la cual se co-
locan varias pastillas o grénulos de combustible. ILos extre
mos de la vaina tubular se cierran con tapones o tapas. Ilas
barras de combugtible individuales se aseguran en un disposi
tivo paralelo de dimensiones constantes y fijo para fprmar
un elemento combustible. Diversos elementos de éstos se mon
tan entonces en el nicleo del reactor.

Por lo general es conveniente que la vaina tubular
esté llena de pastillas densas de combustible que se ajus%en
al interior de la vaina, para gque la barra tenga la mayor

concentracidn posible de combustible.
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Estas pastillas combustibles se han preparado ge-
neralmente mezclando el material combustible en forma muy
dividida, prensendolo en frio para dar lugar =2 un compacto

en crudo y despuds sinterizando éste para obtener una pastid

- 1lla densa y dura. Este procesc, sin embargo, tiene varios

inconvenientes.

La sinterizacidén requiere generalmente que el ma-
terial se mantenga a una temperatura del orden de 30002F
(16509C) durante tres horas, por citar un caso tfpico. Ade-
més, cuando se utiliza un aglomerante a base de parafina en
la formacidn del compacto crudo, se necesita una etapa de
presinterizacidn con objeto de eliminar el aglomerante. Ia
presinterizacidn requiere frecuentemente que el compszeto se
mantenga a temperatura superior a 8008F (4259C) durante mds
de 30 minutos,

Una vaina tubular tipica puede tener mds de 10
piles de largo (3m) con un didmetro interno de menos Ge 0,5
pulgadas (1,27 cm). De esta forma es necesario que las pas-
Tillas de combustible tengan didmetros acordes criticos que
permitan su carga en la vaina tubular, sin que quede un graxl
espacio pernicioso entre las pastillas y las paredeS‘dél tu
bo. Log materiales combustibles tienden & deformarse Guran-
te la sinterizacidén y necesitan rectificar su tamafio. Ia
rectificacidn es un procesc relativamente lento ¥y costoso
que desperdicia material combustible. Dado que éste es carg
¥y radiactivo, hay que recoger cuidadosamente para volver a
utilizar, todo el polvo procedente del rectificado. Este

polvo sinterizado no es adecuado para volver a sinterizar dd
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nuevo y debe tratarse otra vez antes de volver a utilizarlo

Por lo general se requiere en las pastillas com-
bustibles densidades superiores al 90% de la densidad méxi-
me tedrica. Sin embargo, se han encontrado diferentes den-
sidades Sptimas para diferentes tipos de reactores. Es muy
dificil ajustar la densidad del producto final con mucha pre
cisidén en los procesos de sinterizacién.

Se ha intentado la obtencidn de pastillas combus-
1o tibles mediante técnicas de prensado a caliente en vez de
utilizar la de sinterizacidén. Estos intentos previos han
necesitado temperaturas superiores a 14008C y presiones su-
periores a 10.000 libras por pulgada cuadrade (700 kg/cn?)
durante tiempos superiores a los 30 minutos. Estas condi-
15 ciones no son prdcticas en un proceso, que debe producir
cientos de miles de pastillas tan deéprisa como sea posible.
Tales temperaturass y presiones elevadas resultan muy éostosas
¥y necesitan un equipo complejo, tal como metrices muyrfesig
tentes. El tiempo de premsado requerido resulfa considera-
9o | blemente lento y poco préctico.

De esto ge desprende gque hay necesidad de mejorar
la preparacidn de combustible nuclear para reactor. |

Todos los objetivos anteriores, y otros mds, se
consiguen mediante este invento que estipula un procé&imieg
25 t0 de prensado de pastillas combustibles, en el cual se so-
mete g prgsién material combustible pulverulento en una ma-
triz, o .una temperatura de unos 900 a 13002C y wna presidn
de unos 4.000 a wnos 20.000 libras por pulgeda cuadrada (280
a 1400 kg/cm?) durante un tiempo que oscila entre 3 y 20 mid

30
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nutos,
Se ha encontrado que utilizando condiciones dentro

de estos drdenes se pueden obtener densidades reproducibles

de pastillaa desde aproximadamente el 70 al 95% de la densid
dad tedrica dentro del * 1% y didmetros de pastillas unifor
memente dentro de * 0,0005 pulgedas (0,011 cm). EI1 tiempo
total del ciclo, comprendido el tratamiento manual entre
etapas, se extiende desde 14 3 31 minutos.

Este procedimiento resulta especialmente il pa=-
ra la produccidn de pastillas, que tengen configuraciones
trangversaleés fuera de lo corriente. Por ejemplo, mediante
el procedimiento de este invento se pueden prensar fécilmend
te pastillas que tengan la seccidn transversal en forma de
"estrella", mientras que esta forma es diffcil de sintorizad
¥y rectificar. Tambidn se pueden producir pagtillas con ex—
tremos céneavos ("cuenco basal!) utilizando gsencillaneate
puﬁzones con los extremos semiesféricos o de cualquier ctrs
forma. ZIstas pastillas son diffciles de producir con oreci
sidn a través de los procedimientos de sinterizacién j rec-—
tificado,.

Los detalles de este invento se comprenden
mejor al observar los grdficos en los ques:

Ta figura 1 muestra un diagroma de conjuntos que
repregentan una ejecucidn preferida del invento;

la figura 2 representa, en forma gréfica, la rela-
cidn de presiones, tempersiura vy densidad en el procedimien-
to de este invento; y

La figura 3 representa un grdfico indicador de lad

955
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nificados
. A = Preparacidn de polvo combustibhle activo.
B = Prensado en frio
C = Oarga en la matriz
D= Aplieaoién de presidn

P
0

variaciones de densidad con el tiempo durante el procedimien

to0 de este invento.

En las figuras, las letras tienen el siguiente sig

=
"

Aplicacidn de calor

S}
]

lManteniemiento de la temperstura y la presidn

Relajacidn de la presién y separacién de la fuente de
calor

s
u

Degcarga ds la matriz
= Densidad (tanto por ciento de la tedrica)
= Presién (libras por pulgada cuadrada)

Temperatura (20)

HOR o o+
1

= Recorrido del plato (pulgedas)
l = Tiempo total del ciclo (minutos) (4.000 pulgadas por
pulgeda cuadreda, 1.100 minutos.)

Haociendo referencia a la figura 1, se observa un
diagrama de conjuntos, que indica las etapas en una gjecu-
cibn preferida de este invento.

Ia etapa de preparacidén del polvo combustible, que
tiene gue ser prensado, se indica con el numero 10. Se pue-
de utilizar en este procedimiento cualquier material de com-
bustible nuclear adecuado. ILos materiales tipicos compren-
den los 6xidos de wranio y de plubtonio y las mezclas de ell
Se puede preparasr un polvo activo por cualquier procedimien-

to convencional, tal como precipitacién de una solucidn de
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nitrato con HH4OH. El polvo deberd tener una superficie es—
pecifice muy elevads y una relacidn entre dtomos de ox{geno
y dtomos de metal superior a la estequiométrica. Por ejem-
plo, para el U0, se prefiere que esta relacién sea al menos
de 2,1 dtomos de oxigeno por cada gtomo de uranio. Conviene
también que las partfculas tengan un didmetro medio inferior
a 0,1 micra aproximadamente. Se ha observado que los volwos)
que tienen estas caracteristicas dan lugar a pastillas de
densidad muy uniforme. Xste polvo puede tener, si se desea,
pequelias cantidades de otros isdtopos, venenos, ete.

Conviene prensar este polvo a la temperatursa ambie]

T

te para darle una forma previa, tal como indica la etaps II
de prensado en frio, IEsta forma previa o preconprimido pren
sado en frio facilita el manejo y ayuda a conseguir resuits-—
dos acordes. EL prensado en frio se realizs preferentemente
& la temperatura smbiente y a la presidn hasta unas 13.000
libras por pulgada cuadrada (700 kg/cmz). Es necesario que
este forma previa o precomprimido ses relativamente frégil,
de forma que se pueda triturar durante las etapas iniciales

del prensado en caliente. BHste DPrecomprimido conviens que

Th

tenga una densidad comprendida entre el 30 y el 50% de la dey
sidad tedrica. '

El precomprimido, o el polvo, caso de suprimirse
la etapa de prensado en frio, se carga entonces en une matrig,
tal como indica la etapa 12. ILa matriz debe ser de cualquier
material adecuado. o se necesitan matrices muy duras y ca-
ras para las temperaturas y presiones relativamente modera~

das, que se utilizan en el prensado en caliente de acuerdo
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con este invento. Se obtienen excelentes resultados con ma-

trices de grafito, por ejemplo. Es preferible que las metri

ces sean cilindricas en seccién transverszl para que se adapr

ten fdcilmente a una bobina de calentamiento inductivo.
Cuando existan diversos orificios en la matriz, deben estar
dispuestos en un circulo, puesto que otras disposiciones de-
bilitan la matriz y conducen a un calentamiento irregular.
Después de cargar le matriz se aplica presidn a lop

precomprimidos anteriores. Si bien la presidén se puede apli

car gradualmente a medida que se calienta la matriz, es pre-
ferible que se aplique inmediatamente la presidn total del
procedimiento. Esto asegura la compactecién del polvo o la
trituracidn y compactacidén de los precomprimidos. Como ya
se ha indicado arriba, se consiguen buenos resultados con
presiones dentro del intérvalo comprendido entre 4000 -y 20.0D0
libras por pulgada cuadrada (280 y 1.4C0 kg/cn?), Los'ﬁejo-
reg resultados globales se obtienen con presiones de unas .

6000 g 10.000 libras por pulgada cuadrada (420 a 700 ke/em?) |

Las presiones mds reducidas tienden a dar pastillas de densi.
dades mds bajas, mientras que las presiones mds elevadas re-
quieren matrices mds fuertes y mayor potencia.
Simultdneamente con la aplicacién de la presién se
aplica calor a la matriz, como se indica en la etapa 14.
Una bobina de induccidn alrededor de la matriz resulta un me
dio conveniente de calentamiento. Generalmente se reguleren
de 3 a 7 minutos para calentar la matriz a la temperatura’ del
proceso. Un calentamiento mds lento produce una pérdida de

tiempo, mientras que si se hace mds rdpido tiende a producir
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rotura de pastillas y requiere exceso de potencia. Como ya
ge ha dicho arriba se obtienen buenos resultados con tempe-

raturas finsles de 900 a 13002C. Los mejores resultados gl

T

bales se consiguen con temperaturas comprendidas en el in-

térvalo, que va desde 900 a 11002C. fTemperaturas inferiores

producen pastillas de baja densidad, mientras que las temped
raturas por encima de 11002C requieren un equipo mds robus-
to y emplean mds potencia de la conveniente.

Después que la temperatura ha alcanzado el nivel

deseado, se mantienen temperatura y presidn durante el tiem
po elegido, tal como se indica en la etapa 15. Para conse~
guir densidad dptima y uniformidad del producto sin detrimen
to de la conservacidén de la energia aplicada, la aplicacién
de la temperatura y presidén se debe mantener de 6 a 12 minud
tos aproximadamente, aunque, como se indicé anteriormente,
se obtienen buenos resultados con tiempos de 3 a 20 minutos.

Al final de este tiempo se relaja la presibu 7 se
quita la fuente de calor medlante desconexidn de 1la bobina
inductora. No es necesario enfriar las pestillas antes de
desmcldearlas, aunque conviene hacerlo.

Despuds se descargs lz matriz, como se indica en
la etapa 17. La matriz puede entonces cargarse de mievo y
repetir el ciclo inmediatamente. No es necesario enfriar 14
matriz a la temperatura ambiente entre dos ciclos consecuti-
VoS,

De esta forma se puede observar que la parte del
proceso, que corresponde al prensado en caliente, que en la

Figura 1 abarca desde la etapa 12 a la 17, puede producir

"C,"_ﬂ

0 VIV
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pastillas de buena calidadrcon gran rapidez, DMediante este
proceso se pueden consegulr pestillas cuya densidad varia
en un amplio intérvalo. Para su utilizacidn normal como
combustible nuclear es conveniente que las pastillas tengan
densidades comprendidas entre el 85 y el 95% de la densidad
tedrica méxima. Ias pastillas menos densas dan lugar a una
inconveniente baja concentfacién de materisl fisionsble en
el reactor, mientras que las que tienen una densidad supe -
rior al 95% de la densidad tedrica tienden a romperse y a
desconcharse cuando se manejan o se calientan.

La Figura 2 muestra en forma de gréfico tridimen—
sional la dependenciz de la densidad de las pastillas con
la temperatura y la presién én el procedimiento de este in-
vento. Como se puede observar en la Figuras 2, la densidad
crece cuando lo hacen la presidén y la temperatura. Sin em-
bargo, los efectos que sobre la densidad produce la tempera:
tura, tal como lo indican las curvas 18, 19 y 20, son muy
superiores a los qué producen las variaciones de presidn,
como se observa en las lineas 21, 22 y 23. De esta forma,
se puede conseguir cualquier densidad dentro del intérvalo,
que muestra la Figurs, apiicando condiciones de temperatura
y presidn previamente seleccionadas.

La Figura 3 muestrs una curva del recorrido del
plato de apoyo de la matriz representado frente al tiempo
de prensado. Esta curva tiene por base una preéién de unas
4000 libras por pulgada cuadrada (280 kg/cm?) y una tempéera
tura de procedimiento de unos 11002C. Puesto gue, como se

indicd anteriormente, el didmetro de la pastilla es esencia)
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mente constante frente a las vériaciones de presidn y tempeza
tura, el recorride del plato es una indicacidn directa de 1ls
densidad de la pastilla. I1 punto cero del recorrido del
plato se establecid arbitrariamente a la poreidn del plato
tres minutos despuds de comenzer 2 aplicar la presidén duran-
te el celentamiento de la matriz hasts la temperatura final
de 11008C.,

Como se puede observar en la Figura 3, la curvs
del recorrido del plato (y, por comsiguliente, de la densidad
de la pastilla) es asintética, enderezdndose esencialmente
6 minutos despuds de que comenzd a splicarse la presidn y
se inicié el calentamiento, como indica la linea de rayas
24. Si se continda aplicando presidén y calor en las condi-
ciones establecidas, después de los 6 minubos se obtiene un
incremento muy pequefio de densidad. Por lo tanto se prefie-
re, que para cada serie de condiciones del procedimiento,
el tiempo debe ser el suficiente para alcanzar este punto y
que las variaciones de demsidad deben conseguirse variéndo
la temperatura o la presidn, en vez del tiempo de prensado.

Ejemplo I

Un polvo que contenga un 2% en peso de Pu 0y y un
98% en peso de U02 se prepard como sigue. Se aflade hidrdéxid
do aménico concentrado a una disolucidn de nitrato, que con-
tenga el 2% de Pu y el 98% de U para precipitar conjuntemen-
te diuranato aménico € hidréxido de plutonio. EI1 precipitad
do se seca a unos 3009C y despuds se desmenuza en pequefios
aglomerados. Kl material se reduce en corriente de 6% de

H, - 94% de He durante unas 8 horas a 7509¢C. Ia relacidn
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dtomo de oxigeno-tomo de metal es para este polvo de Cxidos
nezclados aproximadamente'2,157. £l polvo se muele en un
molino de bolas de recipiente de alumina con bolas de acero
de 1/2 pulgada (1,77cm) de didmetro durante unas 2 horas.
El polvo y las bolas se someten a vibracibén en un tamiz de
1a serie Tyler de acero inoxidable de 65 mesh (luz de mella
igual a 0,208 mm). E1 polvo que pase entonces 2 través de
un tamiz de 200 mesh (luz de malls de 0,074 mm) se recoge
para someterlo a prensado.

Se preparsron muestras de unos 6 gramos pesadas
hasta 0,1 gramoy Cada muestra se prensé en frio en una ma-
triz de acero de 0,442 pulgadas (1,123 om) de didmetro a
unas 400 libras por pulgada cuadrada (28 kg/on?) qurante 45
segundos para obtener precomprimidos poco compactos.

Se prensaron entonces en caliente unos grupos de

estos precomprimidos a diversas temperaturas, tlempos ¥ preq

siones. Cada pastilla se prensd en una matriz cilindrica

de grafito que tiene un didmetro interior de 0,453 pulgadas
(1,151 cm), un didmetro exterior de 1,75 pulgadas (4,445 cm
y una longitud de 3,5 pulgadas (5,89 dm). La metriz se hi-
zo degrafito Graph-i-tite Grado G, de la firma Graphite Spe:

cialties Company, Sanborn, Nueve York. Dos punzones de grar
fito, ajustados a los orificios; en cadag extremo de la ma-
triz, aplican presién al precomprimido. Se comunica calor
a la matriz de grafito a través de una bobina de induccidn
de 450 k¢ y 15 kw y se la rodea con una atmdsfera circulan-
te de argon. Se aplica presién con una prensa de laborato-

rio movida a mano, gue tiene un plato superior estacionario
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Las temperaturas se midieron dirigiendo una Visual a la su-
perficie exterior del cuerpo de la matriz con un pirdémetro
éptico corregido para leer la temperatura central de la past
tilla como si se midiers con un termopar de Chromel-Alumel.
En cada caso se colocé el precomprimido en le matriz, se

insertd el punzdn superior y se sometié a presidn hasta que

alcanzé el valor prefijado. Se elevd entonces la temperatus
ra haste el valor previamente determinado. Se empled un pe+
riodo de tiempo constante, 7 minutos, para llevar la pasti-
1lla desde la temperatura ambiente hasta la temperatura re-

queridé. Se mantuvieron la presibn y la temperatura durante
el tiempo deseado, haciéndose retornar después ambas rdpida-

mente a las condiciones ambientes.

Despuds de prensar las pastillas, se midid Ja den
gidad, el didmetro y la longitud de cada una. Los resulta-

dos se tabularon en la siguiente Tabla I.

sigue la Tabla I

<
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Como se puede observar en la Tabla I precedente,
la variacidén de temperatura y presidén produce una variacidén
significativa en la densidad de la pastilla y en la longi-
tud, SOrpfendentemente, el didmetro de la pastilla permene
ce sustancialmente constante e independiente de la presidén
¥y la temperatura. Esta Yltima parece ser la que mds influ-
ye en la densidad de la pagtilla. ILas densidades superiore
al 90% de la tedrica se consiguen con temperaturas de 100082
¥y 12002C para todes las presiones y pveriodos de tierpo en-—
8ayad08.

Ejemplo II

Se prepard un polvo que conteniz un 3% en peso
PuOp y un 97%, en peso, de UOs por mezcla ffsica de Bug,,
procedente de metal quemado, con UO2 natural de un mezcla~-
dor de 8 litros con una barra intensificadora durante 20
minvtos aproximadamente, .

Se prepararon divergas muestras que pesaban
20,3%0,1 gramos. Cada muestra se prensé en frio en urs ma~
triz de acero hasta una densidad del 40% de la tedrica.
Estos precomprimidos frdgiles se cargaron en una nmstriz de
grafito que tenia seis orifiéios. Se prenszron entonces
las pastillas a una temperatura de 11009C y a una presidn d
6000 libras por pulgada cuedrada (420 kg/cn?) durante 6 mi-
niutos, segln el procedimiento descrito en el Ejemplo I ya
citado. ILas pastillas obtenidas tenfan una densidad supe-
rior al 90% de la densidad tedrica y un didmetro 0,002 pul-
gadas (0,00508 cm) inferior al didmetro de la cavided de la

matriz,

1

%
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. nfa un didmetro medio inferior de 0,1 micra y una relacién

Ejemplo II
Se prepard un polvo activo de UO, como se descri-
be en 1la solicitud de la patente U. S. Serial Ii® £47.360,
presentada el 12 de Abril de 1965. Bl polvo resultante te-

de dtomo de oxfgeno a dtomo de uranio superior a 2.

Se colocaron unos 6 gramos de este polvo en una
cavided que tenfa un didmetro de 0,453 pulgadas (1,1506 cm)
en una matriz de grafito. Se aplicé una presidén de 8000 li-
bras por pulgada cuadrada (560 kg/cm?) al polvo y se elevd
su temperstura hasta 10002C durante unos 4 minutos. Se mapy .
tuvieron la presidén y la temperatura durante unos 5 minutos
adicionales. Se relajd entonces la presién, se retird la
celefaceidn y se extrajo la pastilla de la matriz. Se en-
contrd que la pastilla tenfa unas cdracteristicas fisicas
excelentes y uns densidad superior al 90% de la densidéd

tedrica.

F—— T — R — A= I

La presente patente de invencidn, comprende las
siguientes reivindicaciones:
;7 14~ Procedimiento para la preparacidn de pastillas
de combustible nuclear, caracterizado porque material -combus
tibls nuclear es prensado en caliente g una presidn, que va
de 4000 & 20,000 libras por pulgada cusdrada (280 a 1.400
kg/cm?) y a una temperatura comprendids entre 900 y 13002C
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durante un tiempo que oscila entre 3 y 20 minutos.

2.~ Procedimiento segin la reivindicacibn 1, carac
terizado porgue el citado material combustible nuclear estd
inicialmente en forme de un polvo activo, que tiene una rela
cibn de dtomos de oxigeno a dtomos de metal superior a la
estequiomdtrica y un tamafio medio de particulas inferior a
0y 1 micras.

3.~ Procedimiento segin la reivindicacién 2, carac
terizado porque el citado polvo se jrensa en frio a una pre-
sidn hasta 1000 libras por pulgada cuadreda (70 kg/cm?) parg
producir un precomprimido soportado por s mismo, antes del
citado prensado en caliente.

4.~ Procedimiento segin la reivindicacidén 1, carag
terizado porque la citada presidn es desde 6000 a 10.000 1li-
bras por pulgads cusdrada (420 a 700 kg/cmz) y la temperatu—
ra citada desde 900 a 1100%C,

5.~ Procedimiento segin la reivindicacién 1, carac
terizado porque el.citado material combuétible nuclear com-
prende una composicidn seleccionada del grupo integrado por
dxidog de uranio y plutonio y mezclas de ellos.

6. Procedimiento pare la preparacidn de pastillas
de combustible nuclear con arreglo s lag reivindicacién 1,ca-
racterizado porque comprende el suministro de materisl com-
b ble nuclear en forma de polvo activo, que tiene un did-

tro medio de particula infefior a 0,1 micra; el prensado
en frio del citado polvo a una presidén hasta 1000 libras por
pulgada cuadrada (70 kg/cm?) con objeto de obbener un precom
primido frdgil; la colocacidn del citadorprecomprimido en un

matriz; la aplicacién de una presidn comprendide entre 4000




10

16

20

361370

- 0170"'

"y presién citadas durante un perfodo de 3 a 20 minutos adi-

¥ 20,000 libras por pulgada cuadrada (280 y 1400 kg/cm?) pas
romper el citado precomprimido; el calentamiente de la citaq
da pastilla durante un periodo que va de 3 a 5 minutos a ung
temperatura comprendida entre 900 y 13002C, mientres se mans

tiene le citada presién; el mentenimiento- de la temperatura

cionales; la relajacidén de la citada presién y el desprendi-s
miento de la pastilla resulitante desde la matriz.

7T.—~ Procedimiento segin la reivindicacidn 6, carag
terizado porque la citada temperatﬁra del prensado en calien
te varfs desde 900 a 11009C y la citada presién de premnsado
en caliente es desde 6000 a 10.000 libras por pulgads cuadra
da (420 a 700 kg/cm?).

8.~ Procedimiento segin la reivindicacidn 6, carag
terizado porgue el citado material combustible nucleer com-
prende una composicién seleccionada del grupo integrado por
dxidos de uranio y plutonio y mezclas de ellose.

9.- Procedimiento para la preparacién de pastillas
de combustible nuclear.

Seglin se describe y reivy n la presente nemo-

ria la cual consta de 17 hojas
por una sola de sus caras.

liadtdd a 12 Me Diciembre de 1964
GA¥LOS ROED
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