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. Este invento.se refiere a.la obtención de dióxido 
de uranio sintonizado, o aglomerado, y a las mezclas 
si'nteriaadas o aglomeradas del mismo, con dióxido de plutonio 

Se ha descubierto que el dióxido de ura-io v sus 
mezclas con dióxido de plutonio, pueden sinterizarse a



densidades auyelevadas, calentando a una temperatura de 
1 .3Ó03C. p superior en una atmosfera de dióxido de carbono, 
y que en el caso de mezclas qqe contengan de 1 ^  a 30% de 
dióxido de':piútonio!" pueden, obt.e.nérse .densidades. espeOial-.^. ' 

5. .. marte elevadas, por caldeo a dichas ..temneraturaá,- en una
' , mezcla d.e dióxido de 'carbono'* v mó'nóxido de .carbono. ' \ ,

De acuerdo con este invento, -jtn método para la 
, obtención de mi cuerno '. eínterizado denso',! constituido::por -. 
dióxido .de uranio,:' q.,uná- .meso^

1 0 plutonio, oomp.rende.-el calentarun. cuerpo compacto de" '
dióxido de' uranio o .ima; .mezcla; del mismo, con dióxido de l--;:: 
plutonioa.,uná'' te#e lo meros, 1.300°0. en ,!
una atmd'sfera conStítuída pordióxidodecarbonop tuna : 

ymezcla-de'.'éste con monóxidode carbono. ;
1 5. "" También de acuerdo con este ínvento,unmétodo

para obtener un cuerpo sinterizado y denso, constituido 
por una mezcla de 10% a 30% de dióxido de plutonio y, : r;: :

' correspondientemente, de 9 ^  a 70% de dióxido de uranio, 
r comprende el calentar un cuerpo compacto constituido por la

20. mezcla pitada, a una temperatura de, por lo menos, 1.300^0,
en una atmosfera constituida por una mezcla de dióxido de 
carbono y monóxido de carbono, en la que la relación de 
monóxido de carbono a dióxido de carbono, es del orden de 
1:100 a 100:1.

25. La relación óptima de monóxido de carbono a dióxido
de carbono con objeto de proporcionar la densidad más elevada 
depende de la proporción de dióxido de plutonio en la mezcla, 
pero se halla dentro del orden de 1:100 a 1:10 para el 10% 
de dióxido de plutonio, y dentro del orden de 1:20 a 1:1

30. para dióxido de plutonio al 30%; las relaciones óptimas para
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nroporciones de dióxido de plutonio comprendidas entre 10% 
r * y 3%, son de orden intermedio.

- La temperatura óptima para la sinterización,en 
dióxido de carbono puro, varía con el periodo en la tempera­
tura de sinterisación.. Las densidades máximas se obtienen 

, sinterizando durante 3 a 6 horas a 1.300^-1,550°0,
descendiendo ligeramente la densidad, después; A 1.600°C, L 
o -por encima, sip. embargo, se consigue la 'densidad máxima 

' en pocos minutos, pero luego desciende rápidamente.
La temperatura de sintérizaoión en mezclas de 

.monóxido de carbono y dióxido de oár]&ÓHô,"''',.ñó''' ̂a'-tah.'.'crítica.
-y. con. preferencia, es del; orden de 1.400°0 a 1.600°0 .

' . ;v'.,infriando;;.'.# material sinterizado en una atmosfera 
reductores puede conseguirse unproducto oxidado estequiomé­
trico, o sea un producto en el que la relación de átomos 
de,oxígeno o átomos de metal es, prácticamente, de 2^00:1. 
Esta atmósfera puedeconsistirenhídrÓ^eno puro, en el . - " 1- 
caso de dióxido de uraniopuro, pero para mezclas de 
dióxido de uranio y dióxido de plutonio, se prefiere hidróge­
no que contenga una presión parcial de; vapor, o una mezcla 
de dióxido de arbono y monóxido de carbono, dado que el 

1. hidrogeno seco reduce parte del plutonio aí estado.: l
trivalente y, por tanto, rebaja la relación oxígeno/metal, 
por debajo de 2:1.. l$l uranio no se reduce, por el hidrógeno, 
por debajo del estado tetravalente. '

La.relación de monóxido de carbono o dióxido de 
carbono durante el enfriamiento^ ha de estar comprendida 
entre 1:10 y 100:1, estableciéndose el límite superior de 
monóxido por la descomposición del monóxido de carbono para 
proporcionar carbono que se presenta a temperaturas elevadas,
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cuando el contenido de dióxido de carbono de la mezcla es 
inferior al 1% aproximadamente. Si la relación de monóxido 
de carbono a dióxido de carbono es inferior a 1:10, entonces 
la relación oxígeno/metal ascenderá prácticamente por
encima de 2.00:1. -

Al mencionar una relación oxígeno/metal de 
prácticamente 2.00:1, se prevá una relación del orden de
1.98:1 a 2.02:1.

Es posible elegir una relación de monóxido do car­
bono a dióxido de carbono, tal que la sinterización y el 
enfriamiento puedan realizarse en la misma atmosfera para 
lograr tanto la mayor densidad posible como una relación
oxígeno/métal de 2,001: prácticamente. Como variante, la
relación puede cambiarse entre la sinterización y el -
enfriamiento. \
..' Una ventaja del mÓtodo a que este invento se
refiere, es que la necesidad deiicalentar a: temperaturas. 
superiores a í.6000C.,tal como espreciso.para la sinteriza 
ción an ima atmósfera inerte o Qnhidrógeno,'puede evitarse.

Otra ventaja es la de que se evita la necesidad 
de calentár el material compactó lentamente, entre 100° y 
430oC., lo cual es necesario pana la eliminación del
aglutinante, - '...en el aire, antes de.sinterizar en una 
atmósfera inerte, o hidrógeno, como se describe en la 
solicitud de patente británica nS 21.393/59*

Este invento es de valor especial para la prepara­
ción de cuerpos sinterizados, densos, que contengan de 10% 
a 30% de dióxido de plutonio, tal como los adecuados para
usarse en un reactor nuclear de neutrones rápidos. La 
sinterización de materiales compactos que contengan de 10% 
a 30% de dióxido de plutonio en una atmósfera constituida



por una mezcla de dióxido de carbono y monóxido de carbono, 
produce cuerpos que no solamente son de densidad elevada, 
sino que son prácticamente homogéneos, químicamente, con
respecto al uranio y al plutonio, aun cuando los productos

5. compactos primitivos estuvieran constituidos por partíoulas
. separadas de di óxido,de uranio,"y. dióxido de,plutonio. . !..

' ... La.naturaleza.de este,invento y los mÓtodos'.'de*,'
=.5'*-'" . aplicación del mismo, resultarán más evidentes de los 

ejemplos siguientes.
10. Ejemplo 1.
. - Se molieron juntos 50 g. de dióxido de plutonio

en polvo y 450 g. de dióxido de uranio pulverizado, en una 
botella de politeno que contenía bolas de porcelana, durante.
- un, periodo 'de 16, horas , á'lOO. .revoluciones por minuto. '

1$ , Luego, como aglomerante, se. áñ3.dieron' 50 mi. de una solución 
al--60% ( en peso.) de -matacriíatO' de : polijbutiÍLp,. en tolueno, ?

.... y. la mezcla se hizo pasar ..a,través. de un tamiz para obtenep';.
! gránulos ,dé movimiento libre. Bespuás de secarlos, los 
gránulos-rse ,comppi'miero.h'.''énbpé mm. ;.de.\ -

20.'*, . *' '-diámetro, - con un, péso;' de- 4,5--g.,-. cada uno, por. presión en 
' ' los dos extréítos,^^ primitiva
de. .los' pardigónes 'era de 6,3 ¡̂c,6.p,'.:'.Los''pp 
calentaron luogo a razón de 450OC por hora hasta 1.500?C.

.... en una ' atmósfera 'depdióxidp' .de carbono . puro, ; y ' se c onserva-
25. f̂ n."A.1.50.°C' ''d'̂ amtéb'4 horas. Después de enfriarse en .la
, , - patmósfera, '.lse*'.co'mp'hobd. que. los perdigones tenían una-densidad

sinterizados, de lO,6 g./cc. que es el 96% de la densidad 
técnica, dé..'"unaf.iníezo.Ía''%omógéhé de 10% de PuOg y 90% de 

: UOg^ ^1 'sm̂ té̂ ía-l ̂sî t'eriáadp''; se' .comprobó que-'estaba ;
30. constituido por una solución sólida de óxidos de plutonio y



de uranio con una relación oxigeno/metal de 2 ,14 a 1,

Por un procedimiento análogo al descrito en el 
ejemplo 1, pero con una temperatura máxima de 1.400^3. en 
el dióxido de carbono, se obtuvieron perdigones que '
contenían 1% de dióxido de plutonio y 99% de dióxido de

j uranio. La densidad de los perdigones sintonizados se - 
r observó que era de 10,6 g./cc. que es el 96,5% de la teoría 

En el material si.nterizado, sin embargo, solamente el 25% ,
10. del óxido de plutonio estaba en solución sólida con el

óxido de uranio. . -
' Ejemplo ,1. .

Se prepararon perdigones constituidos completamente 
por dióxido de uranio, mediante, un procedimiento análogo al

15.' -descrito en él'Ejemplo 1, y después de, sinterizar en -
dióxido de carbono a '1.550°0., se,..enfriaron en hidrógeno, 

i -La, .densidad''dé:,Ipafh síhteriaados,. fuá de 10,6 :f.
.. g/cc., que es e l 96,5% de; la teórica, 'y la relación oxígeno/

-' metal del producto.era;dá'.'r$,;''',ad'.ll'''''''-- . '''"' '''.''' .'''i'' J.
*h " .1 .'' Ejemplo 4. ''i'''
* i.,,-' ",l; '.r''-;''.Por.';.un,'''PnocedÍmie%to'''''simila,r al descrito en-,'el 

Ejemplo rl^:sé/prepá?arcn-p:érdigon da 1% de dióxido de 
% - ; plutonio y 99% de dió^ que después de

s.interi'2!ar.sé..feA;.̂ ó̂ d.ô .á.é'.carbono;,' se. enfriaron en hidrógeno: 
25. - La densidad de los perdigones sinterizados, se comprobó que

era de 10,6 g/cc, como en el ejemplo 2. --;;1 .l-l.;;'"; ' 1
1*1 i- 1 Ejemplo 5. - j. /.' 1. .
:- -i Tal como se describe en el ejemplo 1 , se prepararon 
perdigones constituidos por* 10?̂  deldióxido de .plutonio y 

30. ... , .90% de. dióxido,:de- .'û .después - de. :.S"i.nt'erizsrse en
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dióxido' de carbono,' concuna, temperatura máxima de 1.550°C, 
durante "4 * horas' se enfriaron "e.n: hidrogeno seco, a 950°0. .
. conservándose a esta temperatura durante 4 -horas., antes, .de ' 
refrigerarse, a la-temperatura ambiente, ;en hidrógeno, seco...--' 
El .hidrógeno seco, contenía menos de 1 parte en. 10,000., de 
vapor de agua. . Los perdigones sinterizados tenían una .- 
densidad de 1 0 ,5 g/co. que es el 95% de la teórica, estaban 
constituidos por una solución sólida de óxidos de plutonio 
y uranio y tenían ima relación oxígeno/metal de 1 ,9 8 5 .a 1.

r '

Tal como se describe: en él Ejemplo 5, excepto que 
el hidrógeno seco se Sustituyó por hidrógeno.que se había 
saturado con vapor de agua a la temperatura.ambiente, o 
sea, que.- contenía; $í'red#ór̂ .d.e de. vapor .de agua, se . 
prepararon perdigones constituidos por 10% de dióxido de. 
plutonio y 90% de dióxido de uranio. 1 Los perdigones 
sinteriiaados tenían una densidad de 10,6 g/cc que es el 
96% de la teórica, estaban constituidos por uria . solución 
sólida dé óxidos de plutonio y uranio, y tenían una relación 
Oxígeno/metal de ? a 1.

" -1 11. ' ''';-g;'g/h' ''
' Se prepararon; perdigones.constituidos por.. 10% ' de/ ; 

. dióxido de plutonio ,y.;90% , de dióxido de/uranio, tal como se '' 

..indica en el. e jemplo *5,,réxce.ptp''"*que - elhidrógeno seco se-"- ;"-.' 
sustituyó, por mezclas, de dióxido de carbono y.' monóxido.. de 
' carbono que contenía^ yaríables.'-de monóxido de
carbono, como se- indica ',en,-la''t.̂ blá̂ .ŝ  indica
'además, las, ̂ en.sidádp:s- 'dé' loer.:perd 1̂ .,
relaciónoxígeno/metál para los productos de cadasjemplo.'

aggp?;?



Ejemplo CO/COg duran 
-te refrigeré

Densidad'-del r.-'Reiaeión Oxígeno/me.'
. producto. r' tal en.el producto

*-'" .i - — g/OC „̂'ráel --teórico-' ' ' ' ' - ' 3 l :'

-3 .. 7 '  . 1 : 100 1 0 .7  97 - 2 .1 2  -

8 1 : 10 1 0 .6  96 2 .0 0 5  i - - -

9 1 : 1 1 0 .6  96 '3 . 1 .985
10 3  : 1 . 1 0 .6  96 ' - 1 .9 8 5  3 ' 3 '
11 1 0 0 : 1 1 0 .6  96 1 .9 8 5

Con una relación CO/CÓ^ comprendida entre 1:10 y 
100:1, se consigue una relación prácticamente estequiomótrica 
de oxígeno/metal. Los productos de los ejemplos 7 a 11 eran 
todos soluciones salidas de óxidos de uranio y plutonio.

Se prepararon perdigones constituidos por 1C^ de 
dióxido de plutonio y 90% de dióxido de uranio, del modo 
descrito en el le j.empio* 1, pero; se.sinterizaron en mezclas - 
de dióxido de carbono* y mònóxìdo de carbono, en las que . 
las relaciones de monóxido o. dióxido eran las indicadas en 
la tabla siguiente, oonuna temperatura máxima de 1.500°C. 
durante 4 horas, ,y -luego se enfriaron-en una atmósfera de - 
dióxido de carbono puro. La-tabla indica tambión las 
densidades de los perdigones sinterizados y las relaciones
oxígeno/metal,para los productos de cada ejemplo,
hació n d ose  f i g u r a r  e l;e je m p lo  1 p ara  l a  com paración .

^  A le a c ió n  CO/ áO^  Densidad  d e l  pro  R e la c ió n  Oxíge-  

TBjemplo durante  s in t e -  duoto . r  n o /m e ta l en e l
3 r i z a c ió n . 3-3 p ro d u cto .

------ '" 3^^3 " - ' *  ̂--
..1 1 ' CO puro , 10.6 '-'961'"-"3 ' 2 .1412 1^ : 100 . . 1 0 .9 ....- 99 M
1 3, : "*-v"l-̂  : 10 1 0 .9 99 r ' ' ' tt 1
14 ' i 1 :"1 .' 10 .85 9 8 .5

' La densidad maxima para perdigones que contengan 
% de dióxido de plutonio se logra con una relación de ^

tMái



monóxido de carbono a dióxido de carbono entre los limites 
de 1 :1 0 0 a 1:10. Los productos de los ejemplos 12 a 14 

estaban constituidos,' 'todos: ellos, , por soluciones .d.9 óxido, 
de' plutonio y .uranio, c -*

Ejemplo, 15. . .
,"Seprepararon perdigOnesconstituidos por 10% de 

dióxido de. plutonio y 9 %  de dióxido de uranio, por el . r 
procedimiento descrito en el ejemplo 13, excepto que la 
atmósfera' durante él enfriamiento -era igual a, la mantenida 
durante la sinterización, o ;Sea:,l''.'dnár'mezcla'.;dé dióxido de - 
carbono y monóxido de carbono,.en la que la relación de. 
monóxido a dióxido era de 1:10. Los perdigones sinterlzados
tenían una densidad de 10,7 g/co que es el 97% de la teórica
y una relación oxígeno/metal de 2:1, mostrando asi la 
combinación de densidad màxima y relación estequiomátrica
oxígeno/metal.

Ejemplos 16 a.20. - 
Se obtuvieron perdigones constituidos por 30% de

dióxido de plutonio y 70% de dióxido de uranio, por un 
procedimiento similar al descrito en el ejemplo 1, y se 
sinterizaron a, 1.50000, d'urante 4- horas, enfriándose a 
continuación en atmósfera constituidas por dióxido de
carbono puro o mezclas de dióxido de carbono y monóxido de 
carbono, en las que las relaciones de monóxido a dióxido
eran las indicadas'en.la tabla siguiente, que además 
proporciona lias densidádea.-de . los' perdigones, sinterlzados y 
las relaciones* oxigeno/metal .para los productos de cada 
ejemplo - ^  -ggg.



Relación CO/COq Densidad del pro- 
Ejemplo durante sinteri i ducto.
. -  ̂-, zación y ;e¿fr da- - la

miento. * f C, , teoría.
16 puro OOr, 1 0 .4 9 2 .5  

9417 1 : 10 0  - 1 0 .5
18 1 : 20 - 1 0 .6 95
19 " 1 . 10 1 0 .7 9 6 .5
20 iq í : -4  - 1 0 .6 5 96

Relación oxígeno* 
metal en el pro-, 

ducto.

,14
2 .12
2 .04
2.02
2.00

."" ; La densidad móxima para perdigones.de 30% de _ 
dióxido de plutonio, se logra con una relación de monóxido 
de carbono o dióxido de carbono, del orden de 1:20 a 1:1, :
y se consigue la combinación de densidad móxima y relación 
estequiomótrica oxígeno/metal, sínterizandc y enfriando con ¡ 
una relación de monÓxido de carbono a dióxido de carbono, 
del orden de 1:10 a 1:1. Todos los productos de los ejemplos] 
16 a 20, estaban constituidos por soluciones sólidas de 
Óxidos de plutonio y uranio, i

- N O T AA i-
Descrita suficientemente la naturaleza del invento 

así como la maneraJ.dé'..reaiizarÍo ̂e.n la.''próqtica, . debe- i,,. 
hacerse. constar, que;, las, .disposiqipnes . anteriormente indicadas' 
son susceptiblWid.e': modi#icaplones"de detalle'en cuanto nó ¡ 
alteren su principio fundam.e-̂ al,. *También se hace, constar 
que el invento ...se refiere'a una Solicitud 4 é Patente presenta­
da - en. Inglaterra con fedha 29... de abril de 1960, nS 1 5 .240, 
acogiéndose,' por lo tarto,'a. los beneficios'que conceden /...
los convenios internacionales'.en. vigor y siendo lo que -' -
constituye la esencia'del".referido invento y por lo que se 
solicita Pateutede,Invención por 20 años en España: 
"PROCEDmENTO DE. OBTENCION DE CUERPOS SINTERIZADOS..DENSOS,. 
CONSTITUIDOS . POR. DIO URMIO O ,T,WA 13330LA DE ESTE CON
DIOXIDO. DEJ..̂ in'ONIO.'''.,.*'*caracterizóndose por 'lo aiguiénte:'' '.,L.j



... " 1^,-Procedimiento deobtención de cuerpos "i ''', :;
sipterizados, densos, conBtitqidospor dióxido de uranio o 
una mezcla de. éste con dióxido de plutonio, caracterizado 

/.r 'rporrC calendar un cuereó compactode dióxido de.
uranio d jühâ  ̂  del mismo con "dióxido dejrÛ án-io' p'.una : 

. . mezcla del mismo con diÓxido do .plutonio, a i.ma temperatura 
de 1.300 0̂ ., como mínimo^en un'. atmósfera constituida por 

, r dióxido de carbono o una mezcla del mismo con monóxido^ dé

10;i '2̂ . - .'Prdoedimieniopi^ r e i vindi c a o iÓnl s, tíi'-'q-:
caracterizado porquela' atmósfera es de dióxido de carbono 
.-y la . temperatura; de sinterización no .es su.perior a 1.550*̂ 0,

3^.- Procedimiento, se^^ reivindicación anterior 
caracterizado porque el cuerpo está formado por una mezcla

15* de 10% a 30% de dióxido de plutonio y, correspondientemente
90% a 70% de dióxido de uranio, y la atmósfera está 
constituida por una mezcla de dióxido de carbono y monóxido 
de carbono, en la que la relación de monóxido de carbono 
a dióxido de carbono, es del orden de 1:100 a 100:1.

20, ^.-Procedimiento, segón-reivindicación 33,...
caracterizado porque el cuerpo está formado por una mezcla 
de 10% de dióxido de plutonio y 90% de dióxido de uranio y 
la relación de monóxido de carbono a dióxido de carbono, es 
del onden de 1:100 * a 1:10. '"*

25*'- 5á.- Procedimiento, según reivindicación 3á, -
caracterizado porque el cuerpo consiste en una mezcla de 
30% de dióxido de plutonio y 70% de dióxido de uranio, y
la relación de monóxido de carbono a dióxido de carbono es* 
delordendelüSOa 1:1. .

3 0. ' 6a.- Procedimiento, según cualquiera de las



. *

_ 10. .-*

1 5 .

20.

-  12 ^

'yálvínd^acioa^B^;;^ 5̂  ? caracterizado porque la temperatura 
desi.nt erizaciónies dél \.or dep-; de. 1.400*^0 . a? 1.600°C 
' - ' 7a:,̂ .:''pr,od'6dimíen reivindic9.ción. anterior...
'.caráct¡erizado' ipo^ue-la-.^láciÓnidé oxígeno a átomos de 
metal. , en ei..,c-uerp.o: sinterizádo es; prÓcticámente; de 2:1 y 
. el cuerpo sinterizado se. enfría en una. atmósfera formada^' [ 
por una mezcla de dióxido de carbono y monóxido de carbono, 
en la que la reíaciÓn de monóxido de carbono a dióxido de - 
carbono es del orden de 1:10 a 100:1 : ;:g;'̂*Nr

8^.- Procedimiento, según reivindicaciones 1  ̂a 
6̂ , caracterizado porque la relación de oxígeno a átomos - 
de metal es prácticamente de 2:1, y porque el cuerpo 
sinterizado se.: enfría en urna atmósfera de hidrógeno que 
contiene una presión'parcial.;',de.' vapor. ;N N ;N

1'"' ̂ -9*.-"Proóejdimient'osegún reivindicación. 8á,
caracterizado porque el hidrógeno está saturado con vapor 
de agua a la temperatura ambiente. .:.

lpa.- PROCEDIMIENTO DE.'bBTEN'piQI? DB -CI^Og-Nr 
S1NTERIZAD0S, DEI'ISOÉ,CONSTITUIDOS POR DIOXIDO DE URANIO 0 

UNA MEZCLA DE ESTE PON DIOXIDO DE PLUTONIO", tal.y como 
queda subatancialmeAe descrito eî  la presente Memoria.

Esta Memoria consta de^oce hojas escritas a 
máquina por una sola (napa.

Mí'

"""

îd, - AQ'D' /¡O.

W?ED,: KINGDOM- ATOMIC MERCY 
CH&ITY."
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