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#BMORIA DESCRIPTIVA
para solicitar
PATENTE D E  IANVENCION
en
ESPANA

por VEINTE afios
s nombre de COMMISSARIAT A JT'EANERGIE ATOMIQUE, entidad francesa,
establecida en 29, rue de la Pédération, Paris (Sena), rrancia,
por:
" UN PROCEDIMIENTO PARA LA OBTEN&ION DE URANIO A PARTIR DE rIUO-

RURO DE URANIO POR MAGHKESIOTERMIA "

Bl invento se refiere a procedimientos para la obten-
cidn de uranio a partir de un compuesto tal como el Fluoruvro de
uranio Ur4, por magnesiotérmia.

Consiste, principalmente, segln los procedimientos
de la clase en cuestidn, en utilizar como producto de base un
fluoruro de pequefia densidad aparente (del orden de 1,5 a 2
g/cms), pero de alta reactividad-- en particular tal como el
obtenido por tratamiento, con Acido fluorhidrico, de grénulos
de 6xido de uranioc que provienen del uranato de amonio someti~

do a una calcinacién continua, segln los procedimientos descri
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tos en las patentes francesas de la solicitante ne 1.idf.59é
y aus dos adiciones n¢ 72.440 y 74.259, respectivamente del
18.6.1954, 5.11.1957 y 8.10.1958, ne 1.266.499 del 18.5.1960
y ne 1.267.,178 del 20.4.1960--, y en simplificar las operacio
nes con relacibn a la técnica anterior (que proveian operacig
nes de densificacidn), efectuando directamente la magnesioter
mia sobre una mezcla de fluorure que sale del antedicho tra -
tamiento y de grénulos de magnesio, no pudiendo la mezcla en
cuestibén pasar de uns densidad de 2 g/cm3.

Consiste, aparte de esta disposicibén principal, en
otras determinadas disgposiciones que se utilizan preferente-
mente 2l mismo tiempo y de las que se hablard mis explicita-
nente seguidamente.

Se refiere mis particularmente a determinados modos
de aplicaéién, asi como a determinados modos de realizacidn,
de Gichas disposiciones; y se refiere, mds particularmente
todavia, ésto a titulo de productos industriales nuevos, a
log productos obtenidos con ayuda de los procedimientos de
la clase en cuestidn y que comprenden la aplicacibn de estas
mismas digposiciones, asi como a las instalaciones para el em
pleo de estos procedimientos.

Y de cuwalquier manera se podrs comprender perfecta-—
mente con la ayuda del complemento de descripcibn gue sigue
vy que se d& sobre todo a titulo indicativo.

Paras comprender bien el invento conviene bien preci-
sar cuales son actualmente las técnicas industriales en mate-
ria de fabricacibén del uranio por magnesiotermia a partir del
tluoruro Ur4.

Se recuerda, para fijar las ideas, que la reaccidn

exotérmica de la magnesiotermia se escribe en principio de la
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manera siguiente: 3 0 5 g 3 3

UF4 + 2Mg ———>3 U + 2 ug F2 — 82kcal.

Ia exotermicidad es bagtante pequefia, necesitando
en todos los casos un aporte exterior de calorias, de manera
que la puesta en prictica de la operacidn presenta aspectos
muy diferentes seghn la naturaleza del fluoruro escogido. Las
condiciones de propagacidén de las calorias en la masa son en
efecto muy direrentes, en funcibn de las caracteristicas de
dicho fluoruro, es decir de su densidad aparente, de su super
ficie, de su granulometria, de su reactividad. La pureza del
fluoruro interviene ademds en una medida importante.

De una maners general, se puede decir, que aparte
del caso de determinados fluoruros muy densos (del orden de
3,5 g/cmB), se estd obligado a prever una o varias operacio-
nes de densificacidn del fluoruro, o de la mezela de fluoru-
ro y de magnesio, para obligar a dicha mezcla a presentar,
en el crisol, una densidad suficlente, al menos del oxden
de 2,5, para asegurar una concentracidn conveniente de las
calorias liberadas en la unidad de voltmen,

A falta de esta densificacidn, la operacidn de mag-
nesiotermia da resultados mediocres tanto cualitativamente
éomo cuantitativamente.

Es asi como se conoce, en el caso de fluoruros de
una dengsidad aparente del orden de 2g/om?, obtenidos por pre
cipitacidn discontinua de wranato de amonio, con suvbsiguien-
te calcinacidn, reduccidén y fluoruracidn discontinuas en una
instalacidn de platés verforados de grafito, triturar el fluo
ruro, mezclarlo después y comprimirlo en la prensa bajo forma

de grandes pastillas, para llegar a una mezcla Ur4+2Mg de una
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densidad del orden de aproximadamente 3,2, sobre la cual la
operacidn de magnesio-termia resulta positle con un buen ren
dimiento. Bsba densificacidn se empiea siempre incluso con
un 6xido més denso (densidad del orden de 3g/cm3) obtenido
por descomposicidn térmica.

Segﬁn otro procedimiento, el fluoruro poco denso
(deneidad del oxden de 2g/cm3) obterido por electrdlisis porx
via acuosz, es densificado por moldeo y secado, y desvués,
luego de una mezcla con magnegio, es comprimido bajo forma
de grandes pastillas.

En otras técnicas, incluso con fluoruros de densi-
dad igual o superiocr a 3,5g/cm3 se ha encontrado verntaja en
comprimir la totalidad de la mezcla en grandes pastillas pa-
ra obbtener un rendimiento conveniente.

Bl caso considerado por el presente invenio es el
de un fluoruro de una densidad aparente netamente mds pegue-
fla que la de los fluoruros antes mencionados, del orden de
1,65 g/cm3, o comprendida entre 1,5 y 2.

Tal fluoruro existe y se obtierne especialmente en
condiciones econbmicas particularmente interesantes por los
procedimientos descritos en las patentes francesas antes con
gideradas, a partir de uranato de amonio calcinado de forma
continua, segin la patente francesa n¢ 1.266.499, siendo los
granulos de 6xido de uranio, obtenidos segin este procedimien
to, seguidamente fluorurados en un horno en I seghn las pa =~
tentes franceses n¢ 1.107.592 y sus dos adiciones, y seglin
la patente francesa n 1.267.178 para la absorcidn del gas
fluorhidrico residual.

Para este fluoruro de pequefia densidad, parecia has

ta ahora necesario, por una parte, aumentar primeramente la
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pureza (contenido en Hi¥ y en n20) desgasificéndolo y,—édé
otra parte, aumentar la densidad de la mezcla de fluoruro y
magnesio hasta una dengidad al menos de 2,5 por trituracidn
del fluoruro y apelmazamiento de la mezcla, por ejemplo con
ayuda de agujas vibrantes.

Es de esta forma como la solicitante habia propues
to recurrir, para la magnesiotermia, a los procedimientos de
trituracidn, desgasificacidn y apelmazamiento descritos en
su patente francesa n? provisional 899.%12 del 30 de mayo de
1962 (perfeccionamientos aportados a los procedimientos de
preparacién de uranio por magnesiotermia o a los brocedimien
tos andlogos). .

Sin embargo, la practica de la magnesiotermia den-—
tro del marco de esta Ultima patente y con fluoruro de veque
fia dengidad aparente obtenido por las patentes antedichas,
ha conducido a esta comprobacidn sorprendente de gue se po-
dia evitar la desgasificacidn previa asi como la trituracibén
del fluoruro vy el apelmazamiento de la mezcla, pudiéndose 1lle
var a cabo el proceso de magnesiotermia de manera simple:

- por mezcla del fluoruro y del magnegio desarrolla
da en cualquier mezclador apropiado, con un exceso de maghne =
gio del orden del 4%, pudiendo este exceso descender incluso
al 34,

- por un llenado homogéneo del crisol, conveniente~
mente revestido, como de ordinario, de fluoruro de magnesio,

-y, finalmente, por un calentamiento destinado a
hacer comenzar la reaccidn a una temperatura del orden, por
ejemplo, de £00¢C.

Tal procedimiento permite obtener lingotes compac-

tos y bien decantados con rendimientos excelentes, siendo el
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rendimierto del 98% como media y alcanzando frecuentemente el
09,5¢%. Tales rendimientos son desde luego excepcionales en es-
ta industria de elaboracidén del uranio por magnesiotermia.

Se puede pues decir que, segln el presente invento
se realiza la megnesio-termia directamente sin trituracidn pre
via, sin desgagificacidn del Uryy ¥ sin densificacidn de la
mezela operando sobre un fluoruro del génrero del obtenido pox
las patentes citadas en primer luger (preparacién del éxido
de uranio UO3 de manera continua, y eh paguetes o granules, a
partir del uranato de amonio y tratamiento de fluoruracibn en
un horno en I, ademds, preferentemente, con absorcién en la
masa del dcido fluorhidrico en exceso), siendo las propiedades
de tal fluoruro las siguientes:

19) su composiciédn quimica es del orden de la des -

cerita en la solicitud francesa n¢ provisional 899.312, es de-

cir:
UF % = 98% + 1%
00,7 = 0,5% + 0,25%
UO,F % = L,5%% % 0,75%
Hzo% = 0,05%+ 0,02%

2¢9) su aspecto es el de una mezcla de polvo y de pa=-
juelas o grénulos en proporciones variatles, teniendo por ejem
plo log grinvlos dimensiones entre 1 y 10 mm.

%3¢) la densidad aparente es, como ya se ha dicho,
del orden de 1.65 y la superficie especirica (método BET) del
orden de 1 a 2 m2/g.

4¢) finalmente, su reactividad, evaluada por una se=-

rie de pruebas de reaccidn con el magnesio conducidas en una

gama muy variada de cantidades empleadas, es muy elevada lo

gue permite compensar la pequefia densidad aparente.
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besde luego se podria, dentro del marco de la pre =
sente solicitud, utilizar un fluoruro gue posea las mismas
caracteristicas y obtenido por otros procedimientos, tenien-
do por objeto dicha solicitud proteger de una manera general
la vtilizacibén en magnesiotermia de cualquier iluoruro tal
como el arriba detinido, de baja densidad aparente (especial
nente del orden de 1,5 a 2) y evitando, gracias a todas las
propiedades antes citadag, el conjunto de las operaciones de
dengificacidn.

En lo que se refiere al magnesio, que debe ser egco-
gldo nuclearmente puro, se puede presentar bajo diversas for-
mag, por ejemplo:

~triturado bajo forma de granog de 2 mm. aproximada-
mente de arista, de densidad 0,900

~triturado bajo forma de escamas que miden aproxi -
madamente 1 mm. por 2 mm, de densidad 0,900

-En virutas finas de 1,5 mm. de ancho y de 0,2 nm. de
grueso aproximadamente, de densidad 0,350

-En virutas mayores, de 2 mm. de ancho y de C,2 mm.
aproximedamente de grueso, de densidad 0,232

-recortado muy irregularmente en trozos de 2 a 7 mm,.
de longitud y de 1 a 2 mm. de ancho, de densidad u,670

En 1o que se refiere finalmente a la conduccidn de
la operacidn propiamente dicha de magnesiotermia, se procede~-
r4 por ejemplo como sigue.

Bl crisol, lleno de la mezcla antedicha, y cerrado
por un tapén de fluoruro de magnesio, se colocard sobre la so
lera de un horno de resistencia del tipo de campana. Se dis -
pondri, entre el fondo del crisol y la solera del horro, un

disco unido a un amplificador aclstico de vibraciones. Se man
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nartidos a lo largo de una generatriz del crisol.

Bste amplitricador y estos termopares servirin para
detectar el comienzo de la reaccibén. rero se sobreentiende
que estos medios detectores podrian ser realizados de cual=-
guier otra maners.

Desde que se coloca la campana del horno sobre el
crisol, se mantiene la temperatura a 6009C hasta que comien
za la reaccidn, lo que es detectado por los medios antedi -
chos.

Vespués de la reaccidén, el crisol se enfria un mo-
mento sobre la solera del horno, con la campans levantada, y
es transportado después al exterior y dejado quieto hasta un
enfriamiento completo.

Después de volverlo, el crisol frio es transporta-
do para el desmoldeo del lingote por encimg de una reja si -
tuads por encima de un triturador de chogues.

BEstos datos no se dan mis que a titvlo indicativo,
sobreentendiendose que se pueden utilizar cualesquiera pro -
cedimientos conocidos para el calentamiento, comienzo de la
reaccidén y desmoldeo subsiguientes.

Hay gue hacer notar de cualgquier manera, gue gra -
cias también al invento, no es necesario generalmente prever
un cebado de la reaccidn, la cual se produce por el contrario
por sl misma cuando se ha alcanzado la temperatura critica
(generalmente 6008C).

Bl invento permite pues realizar lg magnesiotermia
en mejores condiciones, con excelentes rendimientos que pue-
den llegar frecuentemente hasta el 99,5% y con una instala -

cibén lo més reducida posible.
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gomo es evidente y como resulta ademds ééLlé que
precede, el invento no se limita de ninguna forma a aquellos
de sus modos de aplicacibn, ni a sus modos de realizacidn de
sus diversas partes, que han sido considerados mis especial-
mente; por el contrario comprende todas sus variantes,

la presente golicitud que corresponde a la presen-
tada en vrancia, con fecha 13 de woviembre de 19¢3, bajo el
Ne 953,650, se acoge a los beneficios del articulo 51 del vi

gente Estatuto sobre Propiedad Industrial.

-NOT A -

Los puntos de invencidn propiz y nueva que se pre -
sentan para que sean objeto de la presente solicitud de Paten
te de Invencidn en Egpafia, por VEINTE afios, son los siguien -

tes:

1.~ Un procedimiento para le obtencidén de uranio a
partir de fluoruro deuranio por maghesiotermia, caracteriza-
de por el hecho de que se parte, como producto de base, de
un fluoruro de pequeifla densidad aparente, del orden de 1,5
a2 g./cmE, y de alta reactividad, y porque se opera directa-
mente la magnesiotermia gobre una mezcla de tal fluoruro y de
granulos de magnesio, en proporcidén estequiométrica.

2.~ Un vrocedimiento segln la reivindicacidén 1, ca-
racterizado por el hecho de que la mezcla de fluorurc y de

3

granulos de magnesio no sobrepasa una densidad de 2 g./cm”.

3.~ Un procedimiento segin las reivindicaciones 1

y 2, caracterizado por el hecho de que el fluoruro de uranio
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se obtiene a partir de Sxido de uranio UO3 que proviene de
la calcinacién continua de uranato de amonio y subsiguien-
te tratamiento continuo de fluoruracidn.

4.~ Un procedimiento segin las reivindicaciones 1
a 3, caracterizado por el hecho de que la tluoruracidn tie~
ne lugar en un horno en L con paso en contracorriente del
4cido fluorhidrico, constituyendo la parte terminal del hor—
1o en I un horno de extraccidn.

5.~ Un procedimiento segln las reivindicaciones 1
a 4, caracterizado porque la reaccidn del magnesio sobre el
fluvoruro de ursnio tiene lugar por simple caldeo a una tem-
peratura de aproximadamente 600eC.

6.~ Un procedimiento para la obiencidn de uranio
a partir de fluoruro de uranio por magnesiotermia.

gl y como se ha descrito en la memoria gue ante-
cede y parz los fines que se han especificado.

Tz presente memoria consta de diez hojas, escritas

a miquina por una sola cara. 12 Ry

madrid,

PER.
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