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MEMORIA DESCRIPTIVA
para solicltar
PATENTE DE INVENCION
en
EspPaAflA

por VEINTE afios
a nombre de COMMISSARIAT A L'ENERGIE ATOMIQUE, entidad france-
sa, establecids en 29, Rue de la FPédération, Paris, Francia,
por:
"UNA INSTALACIOIN PARA EL TRATAMIENTO DE CXIDO DE URANIO CON GAS
0 ACIDO FLUORHIDRICO EN UFN HORNO SUSTANCIALIMENTE VERTICALY

Bl invento se refiere a los aparatos del género de
los de la fabricacidn de fluoruro de uranio por reaccidn de
gas fluorhidrico FH sobre dxido de uranio U0,, cuyos aparatos
comprenden el paso en contracorriente del dcido fluorhidrico
a través de un lecho de materiales que se desplazan de manera
continua, tal como se describe cspecialmente en las patentes
anteriores de la solicitante, y mds especialmente en la pa-
tente ndmer0'1.26;.178 depositada a su nombre el 20 de Agosto
de 1.960
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~ En esta patente anterior se ha préconizado hacer
pasar el gas fluorhidrico por la parte superior del horno
en el que desciende por gravedad el 6xido de uranio en for-
ma de granos, a través de una parte que prolonga a dicho
horno y refrigerada a temperaturas del orden de 200 a 3002C,
con medios refrigeradores apropiados.

La prictica muestra que procediendo de esta mane-
ra, se llega a absorber el dcido fluorhfdrico que se pueda
encontrar a la salida del horno, de manera que pricticamen—
te no se puede ﬁtilizar finalmente mds qué la cantidad de
doido necesaria para la reacciln, es decir la cantidad este-
quidbmetrica,

Ademds, segin este procedimiento, se puede dispo-
ner por encima del horno de fluoruracidén un horno para la
reduccidn del dxido U éxido UO,, que alimenta as{ al
primer horno, y hacer afluir directamente en el horno re-
Aucﬁor al fluido gaseoso que sale del horno de fluorura-
c¢idn, cuyo fluide estd constitufdo sdlamente por vapor de
agua, cuyo efecto es favorable para disminuir la tempera-
tura a la salida del horno de reducecidn,

Bl presente invento busca mejorar todavia mds
las condiclones de tratamiento que se acaban de recor-
dar.

Segiin una de sus disposiciones, se preven medios,
influenciados por la temperatura del lecho de materiales
en la parte refrigerada en que se efectua la absorcidn fi-
nal del dcido fluorhidrico, para actuar sobre uno de los
pardmetros de que depende la reaccidn de fluoruracidn, es-
pecialmente sobre el caudal de &cido fluorhidriéo a la en-

trada del horno (subordinaio asi el caudal de alimentacién
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de 4cido a dicha temperatura), para obtener el rendimiento
éptimo,

Segin otra disposicidn, se disponen los medios
refrigerantes, para la absorcidn final del dcido fluor-
hidrico, de manera tal que ejercen, & partir de la tempe-
ratura alcanzada en el horno (del orden especialmente de
500 a 600°C), un decrecimiento progresivo, de ésta, estan-
do divididos dichos medios en diversas etapas que operan
a temperaturas diferentes.

El invento se refiere mds particularmente a de-
terminados modos de aplicacidn, asi como a determinados mo-
dos de realizacién, de dichas disposiciones; ¥ se refiere,
todavia mds particularmente y dsto a titulo de productos
induétriales nuevos, a los hornos estabiecidos segin los
procedimientos del género en cuestidén y que comprenden la
aplicacién de estas mismas disposiciones, asi{ como los ele-
nentos especiales apropiados para su establecimiento y las

instalaciones que los comprenden,

De cualquier manera, el invento se podrd compren-

der bien con ayuda del complemento de descripeidn que si-
gue, asi como de los dibujos anejos, cuyos complementos y
dibujos estdn dados, bien entendido, sobre todo a titulo
de indicacién.

Ta figura 1 de estos dibujos muestra en seccidn
vertical esquemdtica una instalacidén para el tratamilento
con dcido Ffluorhidrico de dxido de uranio U0, a partir del
$xido superior U03, funcionando y estando establecido el

conjunto conforme al invento.

Ia figura 2 es un diagrama que muestra la evolu-~

cién de la temperatura a través de los hornos segin los pro
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cedimientos conformes al invento.

Ia figura 3 ilustra separadamente a mayor escala
determinadas disposiciones del invento.

Segin el invento, y mds especialmente segin aquel
de sus modos de aplicacibn, asi como segin aguellos modos
de reélizaoién de sus diversas partes a los gue parece que
hay que conceder la preferencia, que se proponen por ejem-—
plo tratar grénulos de ¢xido de uranio con 4cido fluorhif-
drico que circula en contracorriente, se procede como sigue
o de maners andloga.

Para ilustrar el invento, se ha representado es-
quemdticamente en la figura 1 una instalacidn de circula-
cidén continua del género de la descrita en la patente pre~
cedente antes indicada, es decir que comprende:

-~ Por una parte, en le parte superior, un horno

_de reduccidén A que recibe por 2 6xido superior granulado

UO3 para transformarlo, bajo la accidn de un gas reductor
(por ejemplo hidrégeno y/o amoniaco) que llega por 1 y sa-
le por 11, en ¢xido de uranio U0 , estando previsto un cal-
deo eléetrico o de ofro tipo en26 para dar por ejemplo, una
temperatura de reduccidn del orden de 600 a T002C,

- Y, por otra parte, dispuesto debajo del horno_
A y destinado a recibir el éxido reduecido U02, el horno de
fluoruracidn, constituido por ejemplo esencialmente por un
horno vertical B y un horno horizontal C, caldeados en f
y 71, aiendo el horno C especialmente un horno de extrac—
cidn con tornillo sin fin, que suministra el material, es
decir, el fluoruro de uranio UF4, a un recipiente 5.

El dcido fluorhidrico es suministrado preferente

mente a la vez a la salida del horno C en 3 y a la salida
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del horno B en 4, por ejemplo, a razén de 2/3 aproximada-
mente del caudal total en 3, y 1/3 en 4, estando previe-
tas védlvulas teles oomo 20 y 21 o cualesquiera otros me-
dios para permitir regular ~especiaglmente de la manera que
se especificard seguidamente- la cantidad total de gas ad-
mitido en el ecircuito.

Se observerd que entre el horno vertical By el
horno reductor A estd previste ademds una prolongacidn 8,9
ventajosamente de forma cénica que va adelgazdéndose hacia
arriba, prolongacidn cuyo papel ha sido sefialado en la an-
tedicha patente, en combinacién con medios refrigerantes,
para asegurar la absorcidn del 4eido fluorhidrico residual
vy permitir as{ no utilizer mds que la proporcién estequio-
nétrica. -

Las condiciones de funcionamiento se presentan
en efecto de la manera siguiente.

Bl 6xido de uranio en forma de granos suminis-
trado por la parte inferior del horno reductor A reaccio-

na, en el horno de fluoruracidn, segin la reaccién de equi

librio siguiente:

-»
UO2 + 4 HF 6~————= UF4- 4 2H20

El estado de equilibrio es esencialmente fun-
cidn de la temperatura. Si se traza la curva de la con-
centracién en HF de la fase gaseosa en funcidén de la tempe-
ratura, se observa que esta concentracidén, gque llega a
2;,4% a 5502C, baja sbélamente a 1,4% a 2002C,

Sin embargo las velocidades de tratamiento son
también funcidn de la temperatura, de manera que no se pue

de pensar en trabajar a 2002C, ya que la velocidad de reac
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cién es muy pequefia a esta temperatura,

Por lo tanto, para asegurar la utilizacidn épti-
na de HF, en condiciones préximas a las condiciones este-
quiométricas, es preciso realizar un compromiso entre la ve
locidad de reaccién y la temperatura, a saber tal como se
ha descrito en la patente precedente:

-~ Prever en la parte més activa del tratamiento,
especialmente en el horno de extraccién C y en el horno
vertical B propiamente dicho, temperaturas elevadas, del
orden de 500 a 600eC,

~ Prever sin embargo entre el horno B y el horno
reductor A, en la prolongacién 8,9 antes considerada, un
gradiente de temperatura que la lleva a un valor relativa-
mente bajo a la salida del hormo reductor, por ejemplo del
orden de 2008C o menos, con ayuda de los medios de refrige-
racién antes citados.

Preferentemente, y segqin las disposiciones del
presente invento, se dividen los medios de refrigeracidn en
varios elementos que corresponden a diversas zonas de tem-
peratura, escogiendo convenientemente los tiempos de perma-
nencia en dichas zonas, es decir en funcién de las veloci-
dades de tratamiento a las temperaturas consideradas.

Asi, se puede prever, por encima del horno de tra
tamiento B propiamente dicho:

- Primeramente una zona 8 en la que se podrdn pre
ver, por lo menos inicialmente, medios de caldeo 81, quitén
dose o apartdndose seguidamente estos medios, de manera que
las paredes, eventualmente provistas de aletas, puedan ase-
gurar una refrigeracién con aire, de manera que se lleve la

temperatura a valores del orden de 400 a 45020,
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- Después, une zona 9 de btemperatura netamente de-
creciente, desde 4009C hasta 200 e incluso 1509C, con ayuda
de varios dispogitivos refrigerantes escalonadés, por ejem~-

plo dos dispositivos 10, 102 atravesando por ejemplo el

1
primero 101 por una camisa por la que circula vapor de agua
a6 kg/bmz, mientras que el otro atraviesa por una por la
que ciroula vapor de agua a 2 ke/cn® .,

La figura 2 muestra el dlagrama de temperaturas
en las diversas fases de una instalacién de este género, su-
poniéndose prevista por ejemplo para una produccién del or-
den de 50 kg por hora de UF4, con secciones de tubo, en dm?,
que eran del orden de 2,4 para el horno de extraccidn C (con
un grado de llenado de 2/3) y que variaban, para el horno B,
desde 4,9 en la base hasta 1,6 o 2 aproximadamente en la sa-
1lida superior de la prolongacidn 8,9, o sea aproximadamente
en proporciones de 5 a 2,

El tiempo de permsnencia, que era de aproximada-
mente 2,40 horas en la parte B del horno, se disminuyd a 2
horas en la parte 8 y después a valores de O,%O horas a 1
hora en la parte 9, o sea, para las tres partes, en propor-
ciones de 25, 20 y 10 aproximadamente, In particular, el
tiempo de permanencia era de 0,40 horas sproximadamente s
la temperatura t1 alcanzada enfrente de 101 y de 0,30 horas

aproximadamente a la temperatura to mis baja enfrente de

102°

Laes dimensiones que correspondian, teniendo en
cuenta la conicidad, = estos tiempos de tratamiento, eran
lag siguientes: las alturas h1 h2 h3 respectivas de lasg
partes antes consideradas eran aproximadamente del mismo

orden, o sea de 1,70 metros, 1,40 metros y 1,40 metros,
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Ia longitud del horno de extraccidn C era un poco més im=
portante.

Procediendo de esta manera, se llega a utilizar
pricticamente todo el dcido fluorhidrico introducido, de
manera que desembocando el horno de tratamiento directa-
nente, en su vértice, en la base del horno reductor, no se
introduce en este Ultimo més que el vapor de agua que pro-
viene de las reacciones, a cuyo vapor de agua vienen a
afiadirse el hidrdgeno o el amonfaco introducidos en 1.

T presencia de este vapor contribuye a refrige-
rar los grénulos que salen del horno reductor. Se puede
prever en 22 una refrigeracién suplementaria, por ejemplo
con ayuda de una camisa de agua.

De cualquier maners, se evita btener que prever,

antes de la entrada en el horno reductor, medios de reocu-

.peracidn de gas fluorhidrico, tal como era el caso en los

métodos anteriores a la patente antes considerada,

Puede ocurrir sin embargo que la temperatura de
refrigeracién y el candal total de HPF no estén absoluta-
mente adaptados a todas las condiciones de mercha, espe-
cialmente en funeidn de la naturaleza y de la granulome-
tria del 6xido.

Asi pues, se prevén convenientemente, segin otra
disposicién del invento, medios para actuar, en funcidn de
la temperatura del material .en la parte inicial del trata-
miento de fluoruracidn, es decir en el lado de la entrada
de los materiales (especialmente de la temperatura o en-
tes considerada), sobre los pardmetros de que dependen la
finalizacibén de las reacciones, especialmente:

- Sobre el caudal de HF introducido en la entra

-8 -
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da del tubo vertical en 4,

~ 0 sobre la velocidad de circulacién de los ma-
teriales, especialmente sobre la velocidad de rotacién del
tornillo sin fin del exiractor.

Supbngase que se actua sobre el caudal de HF que
Ilega por 4, es decir el tercio del caudal total, (mien-
tras que la otra parte, o sea los 2/3, que llegan en 3,
es fija), se prevé a este efecto un pirdmetro 23 que toma
la temperatura en el corazén del material en el fin del tu
bo 9, y se hace actuar la tensidn termoeldéctrica asi obte~
nida sobre un aparato de subordinacidn 24 (figura 1) apro-
piado para gobernar de manera aepropiada la vdlvula tal co-
mo la 21, es decir de manera tal que:

| - cualquier variacidn de la femperatura por en-
cima de un limite previamente fijado entrafia una disminu-
cidn del cemdal de HF,

- cualquier variacidn de esta temperatura por
debajo de este mismo limite entrafia un aumento del caudal
de HF,

El gobierno o mando se efectia preferentemente
de manera automdtica con ayuda de cualesquiera aparatos
apropiados, tales como por ejemplo los ilustrados en la
figura 3:

En este modo de realizacibn, las vdlvulas 20 y 21
son del tipo de mando neumdtico, por ejemplo con membranas
en 25 y 26.

Ia vdlvula, destinada a ser regulada, por el man-
do del que se va a hablar, para un valor determinado y cong
tante del caudal (en principio 2/3 del caudal total), estd

unida a la conduccidn de entrada 27 a través de un caudali-
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metro o espirdmetro 28 de un tipo conocido, que transmite
impulsos hacia un receptor eléctrico 29.

Este receptor es del tipo indicador-registrador.
Regigtra los impulsos del espirdmetro, es decir los valo-
res delcaudal, sobre un diagrama circular, por ejemplo en
una game de 700 a 7.000 litros/hora, y transmite una in-
dicacién neumdtica correspondiente al mendo de membrana
25, Actda pues como un regulador simple no subordinado,
péra dar finalmente a la vdlvula 25 un valor de caudal co=
rrespondiente a un punto de consigna escogido, es decir a
une posicidn de regulacidn de un Indice sobre el diagra-
ma,

La vdlvula 21 estd alimentada por un sistema
andlogo representado en 284 y 29, pero que tiene ademds,

sobre el aparato 291, un dispositivo de subordinacién, a

saber influenciado por la temperatura del pirdémetro 23.

Este dispositivo comprende, por ejemplo, por una
parte, un convertidor electriconeumdtico 30 apropiado pa-
ra transformar la sefial eléctrica proporcionada por el
pirémetro en una sefial neumdtica proporcional y, por oira
parte, en el gparato receptor 291, un receptor auxiliar
de presién 31 accionable a partir del convertidor 30 y
apropiado para desplazar el punito de consigna, es decir
la posicidn del Indice sobre el aparato 291, de donde re-
sulta la modificacién del caudel impuesta a la vilvula 21,
bajo el efecto de la presidn enviada en 26 por dicho apa~
rato,

Se sobreentiende que la subordinacién se podria
efectuar con ayuda de cualesquiera otros medios.

Por razén de lo cual, ocualquiera que sea ol modo

- 10 -
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de realizacidén adoptado, se puede realizar el tratamiento
del éxido de uranio con 4cido flmorhidrico, no sélamente
en condiciones de rendimiento Sptimo, utilizdndose el HF
précticamente en proporcidn estequiométrica, cualesquiera
que sean las modificaciones en la naturaleza del 6xido
tratado, sino también de manera continua y automdtica, y
sin necesitar ninguna recuperacién de HF en exceso, de ma-
nera que los gases a la salida del horno de tratamiento
(précticamente vapor de agua) penetren directamente en el
horno reductor,

Tal como es evidente, y como resulta ademds ya
de lo que antecede, el invento no se limita de ninguna
manera a aquel de sus modos de aplicacidn ni a aguellos
de los modos de realizacidn de sus diversas partes, que
se han considerado mis especialmente; por el contrario,
abarca todas las variantes,

Esta solicitud, que corresponde a la presentada
en Francia el 12 de Enero de 1965, bajo el mimero 1620
(Sena), se acoge a los beneficios del Articulo 51 del vi-

gente Estatuto sobre Propiedad Industrial,

Los puntos de invencidn propia y nueva, que se
presentan pars que sean objeto de esta solicitud de Pao-

tente de Invencién en Espafia, por VEINTE afios, son los

- 1] -
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siguientes: »
1.~ Una instalacidn para el tratamiento de dxido de
uranio con gas o 4cido fluorhidrico en un horno sustancislmen~
te vertical recorrido en un sentido por el lecho de materias
que cireculan de manera continua, especialmente de arriba a aba-
jo, ¥ por el dcido fluorhidrico que se desplaza en sentido
inverso, con una temperatura, en el lado de entrada de las ma~
terias, llevada a valores del orden de 200 a 3002 por unos me-
dios de refrigeracidn, caracterizada por el hecho de que se
prevén medios pirométricos, influidos por las variaciones de
dicha temperatura, para sctuar, por un sistema de subordina-

cidn apropiado, sobre el caudal de dcido fluorhidrico intro-

ducido en el ciclo de trabajo.

2.~ Una instalacién segin la reivindicacidn 1, que
comprende un horno vBriical principal de tratamiento y un hor-
no horizontal extractor, caracterizada por el hecho de que la
instalacién comprende dos entradas de dcido fluorhfdrico por
vdlvulas apropiadas, respectivemente éﬁ el horno extractor a
la salida de las materias tratadas y en la base del horno ver-
tical, y porque una de estas vdlvulas, especialmente la del
horno vertical, es influenciada por el sistema de subordina-

cién mencionado.

3.- Una instalacidn segin las reivindicaciones 1 y 2,
caracterizada por el hecho de que el dcido fluorhidrico se dis-
tribuye sustancialmente a razén de 2/3 en el horno extractor
v 1/3 en el horno vertical,

4.~ Una instalacidn semin las reivindicaciones 1 y
siguientes, caracterizada por el hecho de que el horno verti-
cal es sustancialmente cilfndrico, pero su parte superior, en

la que intervienen unos medios de refrigeracidn, es de forma
q
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cénica, siendo su seccién superior del orden delos 2/5 de su
seccidn inferior.

5.— Una instalacidén segin 1a reivindicacién 4, carac-
terizada por el hecho de que el horno vertical comprende tres
zonas superpuestas, de alturas aproximadamente comparables, &
saber, una zona inferior cilindrica de temperatura intensa, una
zona de temperatura moderada y una zona superior de temperaiu=
ra del orden de 2009 a 3002, por ejemplo, respectivamente, de
1,40 m., 1,40 mn. y 1,70 m.; con medios de refrigeracién por
circulacidn de fldide en la dltima zona, adoptendo las dos dl-
timas zonas la forma de un cono de seccién decreciente hacia
arriba.

6.~ Una instalacidn segin la reivindicacién 5, carac-
terizada por el hecho de que la zona intermedia estd refrige-
rada por aire y de que la zona superior tiene .dos camisas su-
cesivas recorridas por vapor circulante a presiones diferen-
tes,

T.- Una instalacidn para el tratamiento de éxido de
uranio con gas o 4cido fluorhidrico en un horno sustancialmen-
te vertical.

Tal y como se ha descrito en la Memoria que antece-
de, representado en los dibujos que se acompafian y para los
fines que se hen especificado.

Esta Memoria consta de trece hqps escritas a méquina

por una sola cara. ‘A arh AL
R4 st o&

Madrid,
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