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Esta invencidn se relaciona con la produccidn
de pellets de combustible nuclear,

Los pellets de combustible nuclear, pueden
producirse a partir de 6xidos en polvo de uranio, plutonio
o torio, o mezclas de estos éxidos, por granulacidn de los pol=-
vos seguida por prensado de los grénuloé en compactos y sinterd
zacibn de dichos compactos. Los aditivos son frecuentemente
mezclados con polveos de 6xido por una variedad de razones,
por ejemplo, para el control de la porosidad de los pellets
sinterizados, para actuar como un gglutinanxe para los compac-
tos o para ayudar a la éinterizacién. Los aditivos pueden
también utilizarse para el control del tamafio del grano en
los pellets sinterizados, particularmente para incrementarlo,
y esto es ahora considerado deseable, porque incrementa-la
duracitn de la difusidn atémica del gas, v por lo tanto, reducd
el producto de £isidn gaseosa desprendido de los pellets de
combustible durante la irradiacién.

De acuerdo con la invencidn, la produccidn
de pellets de combustible nuclear, que consisten esencialmen~
te de 6xidos de uranio o mezclas de estos béxidos con 6xidos
de torio o plutonio que han sido formados en compactos y sinte-
rizados, se caracteriza en que el pentdxido de niobio se in-
cluye en el compacto de dxido en cantidad suficiente para
fomentar el crecimiento del gramo en el compacto de 6xido, du-
rante la sinterizacidn, y se ajustan la sinterizacibdn y otros
parametros del proceso, de modo gue ninguna impureza sea atra-
pada en los pellets de sinterizacidn, que evitaria la obtencidn
de una gran densidad matriz y de un gran tamafio de grano.

La retencidén de algunas impurezas, notable-
mente carbdn, que forman compuestos gaseosos tras reaccionar
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dentro de los pellets, conduce al desarrollo de la porosidad
dentro de los pellets, que evitaria la obtencidén de una gran
densidad matriz, reduciendo el tamafio de grano obtenible, ¥
puede conducir a la fragmentacibén del pellet. Puesto que el
pentéxido'de niobio, al ser un promotor del crecimiento del
grano, también incrementa la velocidad de sinterizaciénm, el
tiempo antes de cerrar los poros durante la sinterizacién, puedp
ser insuficiente para separar impureza y aunque la eliminac%§§;
completa de impurezas no es esencial, es esencial la sepa=
racibén ‘hasta niveles muy bajos, es decir, menos de 10 ppm eﬁ“
pesn. La velocidad de sinterizacidn y el proceso de separac1on
de impurezas, pueden ser controlados por control de la atmbdgn—
ra de sinterizacién, en particular el potencial de oxigeno y

la velocidad de calentamiento durante la sinterizaciénm.

El nivel en el cual el potencial de oxigenb‘éé
la atmbsfera de sinterizacidén es controlado, puede afectar a
la densidad de la matriz y al tamafio de grano, asi como a la ;-
reproductibilidad de los resultados. La extensidn del efecto
depende no solamente del potencial de oxigeno absoluto, sino
de 1a densidad de los compactos antes de la sinterizacidn,
del tamaflo de los compactos y de la velocidad de calentamiento
durante la sinterizacibn, 1o que es indicativo de que opera un

mecanismo de atrapado de impurezas.

Un importante efecto de la adicién de penté-
xido de niobio de acuerdo con la invencidn, es que no incremen-
ta significativamente la velocidad de difusidn dé los produc=~
tos de Pisidn, especialmente los gases, en la matriz cerémica
de los pellets de combustible, Dicho incremento, compensaria
por supuesto la ventaja que puede obtenerse por tamafios de

grano grandes,
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Con hidrdgeno como atmdsfera de sinterizacidn,
el potencial de oxigeno puede ser suministrado por Vapor de
agua o por dibéxido de carbomo (que conduce a la produccidn de
vapor de agua).

En experimentos tipicos, se mezcla 0,5 %
en peso de pentdxido de niobio molido con bolas con didxido
de uranio en polvo y se granula con 0,2 % en peso de estearato
de zinc como lubricante antes del prensado en compactos de
1,1 cm de didmetro y del sinterizado en hidrégeno himedo duran=-
te 4 horas a 1.7002C. Se obtienen los siguientes resultados
por adicibén de vapor de agua, para proporcionar el potencial
de oxigeno. '

1, A bajos contenidos en humedad inferiores a 1000 partes por
milldn en volumen (vpm), la densidad incrementa al aumentar
el contenido de humedad desde 95 % de densidad teorica (DT) a
98,5 %, mientras que el tamafio de grano incrementa de 14 a 35°
micras.

2., Con contenidos en humedad entre 1000 y 20.000 vpm, la den—
sidad permanece claramente constante en aproximadamente 98,5 %
DT, mientras que el tamafic de grano incrementa al menos a 60
micras. Por ejemplo, con un contenido en humedad de 15.000 vpm,
se obtiene un tamafio de grano de 50 micras.

3. Los contenidos en humedad por encima de 20.000 vpm, dan una
vreduccidn progresiva en densidad (y una disminucién en la
reproductibilidad de los resultados de densidad). Un resulta-
do tifico a 25,000 vpm de humedad es, de 95 % aproximadamente
de TD con un tamafic de grano de 80 micras.

Un efecto similar de tamafio de grano puede
obtenerse, afiadiendo didxido de carbono en lugar de agua a la

atmdsfera de sinterizacidn de hidrdgeno como muestran los si-
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guientes resultados.

Vpm 002 % TD Tamafio de grano
(micras)
1.000 94,0 12
7.500 98,5 42
15.000 99,0 58

Se ha encontrado también, que el limite su-
perior del contenido de humedad varia con diferentes parametros.

Podrin obtenerse altas densidades y grandes-
tamafios de grano a superiores contenidos en humedad por: - : |

a) Reducéién de 1la densidad del compacto verde (no sinterizado),
es decir de 5,75 g/cm3 a 5,2 g/cm3.

b) Reduccibn de la velocidad de calentamiento durante el sin~’
terizado, es decir de 3002C por hora a 502C por hora.

De todos los resultados anteriores, resulta
que, si el tamafio de grano presente deseado de aproximadamente
40 micras, ha de ser alcanzado por adicién de 0,5 % en peso
de pentbxido de niobio al combustible nuclear y utilizando el
tiempo y temperatura de sinterizado practico y economico de
4 horas a 1.7008C, el nivel de humedad en una atmésfera de
sinterizaciédn de hidrdgeno, deberi mantenerse entre 1.000 y
9.000 vpm. Sin embargo, se ha considerado que, para una micro-
estructura mas satisfactoria, el valor dptimo dentro de la
gama es de 5.000-7.000 vpm para agua en atmdsfera de hidrdgeno
y para una de diéxido de carbomo en " atmbsfera de hidrdgeno,
en contenido dptimo en didxido de carbono debe ser de
7 .000=8. 000 vpm

Variando la cantidad afiadida de pentbxido de
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" combustible han sido producidos con adiciones de pentdxido de

un tamafio de grano de 25 micras én sinterizacidon durante 4 ho~

~de grano ,en exceso de 30 micras bajo las mismas condiciones.

niocbio, se afecta demasiado a los resultados. Los pellets de
niobio tan bajas como 0,25 % en peso. Se produce facilmente

ras a 1.7009C en una atmbsfera de hidrdgenc que contiene
6,000 vpm de vapor de agua. Con un incremento en la adicidn
de pentbxido de niobio a 0,35 % en peso, se producen tamafios

Se obtienen resultados dptimos a 1.7002C con adiciones de 0,5%
en peso de pentdxido de niobio. Con un incremento en el tiempc
y temperatura de sinterizacidn, es de esperar sin embargo que

se requiera menos pentdxido de niobio para producir un tamafio |
de grano dado.

Puede introducirse una porosidad controlada
en los pellets sinterizados por la inclusidén de un poro fugi< !
tivo formado en el compacto, como se describe, por ejemplo en

la memoria de la patente britanica No. 1.461.263. : !

Descrita suficientemente la naturaleza del in-
vento, asi como la manera de realizarse en la practica, debe
hacerse constar que las disposiciones anteriormente indicadas
son susceptibles de modificaciones de detalle en cuanto no al-
teren su principio fundamental. ‘
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REIVINDICACIONES

1.~ Procedimiento para la produccidén de pe-
llets de combustible muclear, que comsisten esencialmente de
bxidos de uranio o mezclas de estos dxidos con dxidos de torio
o plutonio, que han sido formados en wn compacto y sinterizados;
caracterizado porque el pentdxido de niobio se incluye en el
compacto de 6xido en cantidad suficiente'para fomentar el cre-
cimiento del grano en el compacto de dxido durante la sinte-
rizacibn, se ajustan la sinterizacibén y otros parimetros del
proceso, de modo que ninguna impureza sea atrabada en los
pellets de sinterizacidén, que evitaria la obtencidn de una \
gran densidad matriz y de un gran tamafio de grano. '

2.~ Procedimiento segin la reivindicacién 1,
caracterizado porque los compactos son sinterizados en una |

atmésfera que tiene un potencialide oxigeno controlado.

3e= Procedimiento segin la reivindicacién 2,
caracterizado porque .la atmésfera es hidrdgeno que contiene
al mencs 1,000 partes por millén en volumen y no mds de
9.000 partes por millén en volumen de vapor de agua o didéxido

de carbono.
4,~ Procedimiento segin cualquiera de las

reivindicaclones anteriores, caracterizado porgue la cantidad
de pentéxido de niobio afiadida estd comprendida entre 0,2 %
y 0,6 % en peso del peso de polvo de éxido.

5.= Procedimiento segin la reivindicacién 4,
caracterizado porque la cantidad de pentéxido de niobio
afiadide estd comprendida entre 0,3 % y 0,5 % en peso del peso
de polvo de ¢éxido.
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6.- Procedimiento para la produccién de pellets de |
combustible nuclear, %8l y como queda sustancialmente descrito)

en la presente Yemoria.

‘Este Memoria consta de 7 hojas escritas a mdquina
POr una sols cara.
Medrid, ¢ 1970
BRITISH NUCLEAR FLUELS LIMITED,

1, 1, GOMEZ RBERO

B B Flnn-do/n.l.zm Digz
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