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Resumen

Los resultados alcanzados en el desarrollo de
la tecnologia de fabricacion de blancos anulares con el
objetivo de producir Mo-99 de fisién con blancos que
contienen ldminas de uranio LEU es satisfactoria’.
Se presentan los resultados de la electrodeposicion de
una fina capa de niquel sobre la superficie del uranio,
para lograr depdsitos entre 15 a 25 pm de espesor. Fue
necesario determinar el potencial para obtener uranio
sin presencia de 6xido y ademds determinar a qué
intensidad de corriente comienza su formacién. Se
verifico que la masa de Ni depositada en la lamina de
uranio es proporcional al tiempo de electrodeposicion
y a la intensidad de corriente, andlisis de ultrasonido
y microscopia electrénica dan cuenta de una buena
adherencia y homogeneidad del depésito de Ni. La
capa de Ni presenta un alta dureza y tamano de grano
relativamente pequefio con una orientacion en el sentido
del flujo de corriente.

Palabras clave: Electrodeposicion, uranio,
niquel.

1. Introduccién

Ademas del uso como combustible para
reactores nucleares de investigacion, el uranio se utiliza
para la produccion de Mo de fision, que decae en el
is6topo metaestable Tc-99m, el cual es el radioisotopo de
mayor uso en la medicina nuclear ”. La Comision Chilena
de Energia Nuclear (CCHEN) en los tltimos 5 afos ha
trabajado en el desarrollo de la tecnologia de produccion
de Mo a partir de la irradiacién de blancos anulares

que contienen en su interior laminas de uranio LEU. El
principal objetivo es lograr ser un productor local de
99Mo, a pequeia escala, para satisfacer los requerimientos
de medicina nuclear en el pais y, de esta forma, reducir la
dependencia de suministro extranjero. El blanco anular
estd compuesto por dos tubos concéntricos de aluminio
estructural del tipo Al-3003 que, en un espacio anular
interior, especialmente mecanizado, contiene una delgada
lamina de uranio metdlico LEU cubierta, en ambas caras,
por una lamina de niquel que actia como barrera de
contencién de los productos de fision generados durante
la irradiacion.

En las pruebas de irradiacion se ha encontrado
dificultad en la remocion de la ldmina de uranio desde
el blanco, esto se atribuye a la unién entre la limina de
uranio con los tubos de aluminio estructural debido a la
mezcla de iones causada por el escape de fragmentos de
fision desde la lamina de uranio. Por esta razon se utiliza
el niquel como barrera al escape de los fragmentos de
fision, ubicada entre los tubos de Al estructural y la lamina
de uranio. El espesor de esta barrera estd determinado
por el rango de recuperacion de los fragmentos de fision
deseados. La distancia de recuperacion maxima es de
aproximadamente 7 pm, sin embargo, para proporcionar
un rango de seguridad se establece un espesor de capa
de 15 pm, que corresponde al doble de la capa méxima.
Esta capa debe cubrir completamente la limina de uranio
para evitar la posibilidad de union localizada con el Al
estructural. Este material compuesto debe tener un
espesor uniforme para garantizar un ajuste adecuado
con el objeto de facilitar el ensamblado y tener una
disipacion de calor adecuada durante la irradiacion ). Los
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blancos anulares con niquel como barrera tienen un buen
comportamiento bajo irradiacion, desde el punto de vista
de la transferencia de calor y ademads se evita la unién
entre la lamina de uranio con el aluminio estructural
durante la irradiacion 1+,

En la CCHEN, los resultados alcanzados
hasta ahora, indican que las etapas que requieren una
atencion mas exhaustiva, desde el punto de vista técnico,
corresponden a “armado y soldadura de blanco anular’)
principalmente en lo que concierne a la ldmina de
niquel utilizada como barrera al escape de productos
de fisién. Las razones de este hecho son las siguientes:
La especificacion mds estricta en la etapa de armado
del blanco anular corresponde al espacio de aire, el cual
permite una muy baja tolerancia, [0.006 - 0.020] mm,
entre el conjunto U-Niy el Al-3003. Como consecuencia
de esto, se tiene una abertura muy estrecha donde puede
ingresar el conjunto U-Ni. Por esta razon, durante el
armado del blanco anular se presenta un problema
operacional, el cual consiste en lograr introducir el
conjunto U-Ni, sin que la ldmina de Ni se arrugue o
presente agrietamiento. Para el caso de la etapa de
soldadura del blanco anular los resultados obtenidos
presentan algunas imperfecciones del tipo porosidad,
que de acuerdo a los andlisis realizados, provienen del
desprendimiento de impurezas presentes en la limina de
Ni, debido a la temperatura alcanzada en el proceso. Por
lo tanto, se presume que esta es la causa que no permite
un adecuado cordén de soldadura en los blancos anulares.

El desarrollo de la tecnologia de fabricacién de
blanco anular, en la CCHEN, esté enfocado a reemplazar
la lamina de niquel por un recubrimiento electrolitico de
niquel, el cual debe ser caracterizado de manera que cumpla
con las especificaciones para ser una efectiva barrera al
escape de los productos de fision. En consecuencia, con el
proceso de electrodeposicion de Ni en ldminas de uranio
se pretende solucionar los detalles técnicos explicados
precedentemente, y de esta forma mejorar los tiempos de
produccion y la calidad del blanco anular.

2. Procedimiento Experimental

Para llevar a cabo la electrodeposicion se
construyd un sistema compuesto de 2 celdas que
contienen el electrolito, una celda para calefaccionar el
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electrolito y controlar el pH de la solucién y la otra para
realizar la electrodeposicion. La calefaccion se realizé a
través de un serpentin con circulacion de agua calentada
con un calefactor de cobre. La agitacién de la solucion se
realizo a través de la recirculacion de la solucion entre las
2 celdas de acero inoxidable. El dnodo, que corresponde
al electrodo positivo en el que se produce la oxidacion,
se construyd con 2 canastos de acero inoxidable los
cuales contienen en su interior calugas de niquel debido
a que, si se usa un anodo que no se disuelve durante
el proceso de electrodeposicion, las sales de niquel se
convierten, por efecto de la electrélisis, en sus dcidos
libres, sulftirico y clorhidrico, con lo que se producirfan
dos fenémenos: Disminucion del pH, ya que aumenta
la acidez y disminucién de la concentracion de sales,
influyendo en la eficiencia del proceso *. Como catodo
se utilizd ldmina de uranio con dimensiones aproximadas
de 100 mm de longitud y 50 mm de ancho, el sistema
de electrodeposicion se puede ver con mads detalle en la
figura 1.

Como electrolito se utilizé una solucién con
una composicion de 250 g/L de sulfato de niquel, 60
g/L de cloruro de niquel, 40 g/L de dcido bérico y agua
desionizada. Ademds, a la solucidn se le agregé 2 ml/L
de aditivo Omega que permite darle ductilidad y un
semibrillo al depésito de Ni, y 4 ml/L de humectante para
bajar la tension superficial de la solucién de Ni, evitando
de esta forma que se produzcan poros en el deposito. El
sulfato de niquel es la fuente principal de iones de niquel
de estas soluciones, mientras que el cloruro de niquel
contribuye a la disolucién de las formas activadas de
niquel y el dcido borico estabiliza el pH de la solucion.
Los pardmetros iniciales utilizados son los recomendados
para la electrodeposicion industrial 7, esto es, pH 4.0,
temperatura de 40°C, voltaje aproximado a 2.0 volts.

Las ldminas de uranio de dimensiones de
100 x 50 x 0.12 mm fueron sometidas a una limpieza
superficial con HNO, al 65% durante 10 minutos para
eliminar la capa de oxido e inmediatamente después se
realizaron las experiencias electroquimicas. Se utilizé
una fuente de poder marca Hewlett Packard. El control
de pH y temperatura se realizé con un pH/mV/°C meter
marca OAKTON. La caracterizacion de los depdsitos se
realiz6 mediante control de espesor utilizando para este
un medidor de espesor de peliculas marca Karl Deutsch,
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modelo Leptoskop 2041, un comparador lineal y ademas
se caracterizo el depdsito mediante microscopia 6ptica,
microscopia electrénica de barrido y ultrasonido.

Figura 1. Sistema de electrodeposicion.

3. Resultados y Discusién

Se determin el potencial de equilibrio del
uranio — 0.33 volts, como se muestra en la figura 2(a).

Sin embargo, como el uranio es muy susceptible
de oxidarse, fue necesario realizar una voltametria ciclica
para determinar el potencial para el cual se logra uranio
metdlico sin la presencia de una pelicula de 6xido y ademads
determinar a qué intensidad de corriente se comienza a
formar este dxido, como se muestra en la figura 2(b), las
condiciones usadas para la determinacién de las curvas
de la figura 2 fueron a un pH 4.0 y temperatura de 42°C,
Se uso un potencial por bajo del necesario para tener
una formacion de dxido y de esta manera es seguro tener
depdsito sobre la superficie limpia. En el gréfico de la Fig.
(2b) el momento en que comienza a formarse depdsito de
niquel esta senalado con lineas verdes para los valores de
(-0,660; -0,01006) de potencial e intensidad de corriente,
de donde se obtiene que la corriente necesaria para iniciar
el depésito de Ni en la superficie del uranio es de 0.5 A.

En la tabla 1 se presentan los resultados de las
experiencias realizadas en laminas de uranio natural, de
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Figura 2. (a) Potencial de equilibrio de uranio y (b) voltametria
ciclica en sistema U-Ni.

acuerdo a la secuencia mostrada en la figura 3, se aprecia
que la masa depositada se acerca bastante a la predicha
por la Ley de faraday, sin embargo los valores del espesor
del deposito de niquel medidos con el equipo Leptoskop
difieren con respecto a lo calculado con las corrientes
y tiempos de faraday, esto se atribuye a que a pesar que
el uranio posee una muy baja conductividad eléctrica
con respecto al Ni, el método de medicién considera al
sustrato y revestimiento como no conductor y conductor.
El aditivo Omega agregado efectivamente mejord bastante
el aspecto del depdsito, dejando una superficie mds limpia
y brillante como se aprecia en la tltima fotografia de la
figura 3.

La distribucion superficial del espesor del
recubrimiento de niquel para la lamina 11.2 se muestra
en la figura 4, cuyo valor promedio corresponde a 32.3
pm, de una poblacion muestreal de 24 puntos para la
superficie de 50 cm2.
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Figura 3. Secuencia de la electrodeposicion de Ni en U,

Tabla 1. Resultados de la electrodeposicion de Ni en U. Distribucion espesor de recubrimiento de Ni

ID | I(A) t M e M’ e -
(min) | (@) | (um) | (g) | (um)
112 | 3.0 30 15 | 323 | 1.6 | 184

121 3.0 40 2.0 45.7 2.2 24.6
10.1 3.2 30 1.6 14.7 1.8 19.7 /\
129 3.2 40 1.9 57.5 2.3 26.2 1 2 3 4 5 6 7 P
11.1 3.4 20 1.4 9.4 1:2 13.9

8 3.4 30 1.8 39.2 1.9 20.9 |DZOO-30.U DiOD-dU.Old0.0-S0.0l

123 | 34 40 1.9 | 781 | 25 | 279

Figura 4. Distribucion superficial recubrimiento de Ni.

La mayoria de los valores se ajustan por el
centro del rango 30-40 pum. La distribucién superficial
del depdsito de Ni es bastante homogéneo y los mayores
valores se encuentran en la parte inferior de la lamina
lo que indica que el flujo iénico tiene una trayectoria
esperada ®,

Se realizaron andlisis de ultrasonido para
determinar el grado de adherencia de los depdsitos de
Ni en uranio, la figura 5 corresponde a una imagen C-Scan
de un barrido lineal para la muestra 12.2 donde se ve una
sefial sin discontinuidad lo que indica cualitativamente
que se tiene una buena adherencia del depdsito.

La micrografia de la figura 6 muestra un corte Figuea®, Imagea:C-Sean paremuesiea 12,2,
transversal de la muestra 8 en la cual se ve la superficie
del uranio con un depésito de Ni en ambos costados, los

Universidad de Santiago de Chile - Departamento de Ingenieria Metallrgica




remetallica

cuales se observan bastante homogéneos en su espesor,
lo que permite garantizar un ajuste adecuado y una
adecuada disipacion de calor como se indica en .

Figura 6. Micrografia corte transversal muestra 8.

La orientacion del depdsito sigue la trayectoria
del flujo de corriente, y como consecuencia el tamano del
grano del depdsito es relativamente pequeiio .

La superficie del depdsito se presenta libre de
porosidad y en capas que conforman valles y cimas como
se observa en la micrografia de la figura 7 y es consecuente
con lo encontrado en la sefal de ultrasonido C-Scan de
la figura 8. La adicion del humectante efectivamente
corrobora lo indicado por Kanani ¥ respecto de la
influencia que tiene un surfactante sobre la tension
superficial entre el sustrato y el electrolitico, minimizando
de esta manera la presencia de defectos provocados por
la presencia de hidrégeno.

Figura 7. Micrografia de superficie de muestra 11.1.

Lamens Unigusl FUN-11-1A

Figura 8. Imagen C-Scan para muestra 11.1.

Se determind la microdureza Vickers del
deposito de Ni, en funcion de la intensidad de corriente,
aplicando una carga de 500 gramos, La tabla 2 muestra
una relacion directa entre la intensidad de corriente
aplicada en el proceso de electrodeposicion y la dureza
del depdsito de Ni obtenida, esto indica que a mayor
intensidad de corriente el tamario de grano del depdsito
es menor y en consecuencia la dureza se incrementa.

Tabla 2. Dureza del depésito de Ni en funcién de la intensidad

de corriente aplicada.
ID Dureza Corriente
(HV-0.5) (A)
12.1 398.3 3.0
12.2 406.7 32
12.3 426.7 3.4

4. Conclusién

El proceso electrolitico de recubrimiento
es factible de realizar en laminas delgadas de uranio,
obteniendo un depdsito de Ni homogéneo, con buena
adherencia y libre de porosidad.
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