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i seosa de argon-hidrégeno. E1l producto resultante tiene una
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- Este invento se refiere a pracegiéen’cos de produccidn~
de materiales cerdmicos de mezcla de éxidos para combustibles|
nucleares, cuyos procedimientos estén-ca?acterizados por la
oieracidn de poﬁer en contacto un gel de un materiélinhclear
£értil con un material Tisionable en fase 1iquida, para im~
pregnar dlreotamente el gel con el material fisionable.
Actualmente se conoce ua procedlmlento, denomlnado "pro|
ceso gol-gel", para la produccldh de particulas refractarlas
de mezcla de 6xido§ de torio (toria) y uranis (urania), ade-~
cuadas para uso qnlla fabricgcién de‘elementos combustibles
nucleares por compactacién vibratoria ¢ compresién. En este
procedimieﬁto, el nitrato de t&rio crigtaline se desnitre en
atmésfera de vapor para producir polvo -de toria finsmente &i-
vidido que, cuando se mezcla con 4eido nitrico diluido, for-
ma un sol acuosgo de torla (coloide). Se aﬁade al sol el mate—-
rial fisionable, en forma de nitrato de uranllo ¥, en condi-
ciones gque se mantienen adecuadamente constantes, el uranio
se asocia con loé prodﬁctos de toria coloidales. Pgra asegu~
rar la homogeneidad del sol asi preparado, la mezcla se agi-
ta fuertemeﬁte-y se calienta a unos 80°C durante una hora o
més. A continuacién el sol terminado se vuelca e bandejas
evaporadoras y se evapora lentamente hasta sequedad, siendo
ol residuo seco un gel’&e toria oonstituido por particulas
de formas y tamafios distribuidoé al azar o “"shards". El ta-
mafio de estas particﬁlag osei;a entre un polvo extremadamen~
te fino hasta grénulos de 1/4" (6,3 mm) aproximaﬁamente. Ia
6peracién siguienté en el pioceso es la conversién del gel
seco en un éxido denso. Esto se lleva a cabo calcinando el

gel a unos 1150°¢ durante unas cuatro horas, en atmésfera gﬁr
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densidad extremademente alta, por ejemplo 99+ % del valor ted
rico, que le hace particularmente conveniente para el uso en
elementos combustibles. Después de olasiﬁioar las particulss
(la clasificacidn puede hacerse antes o despuds de la calcis
nacién) para conseguir wa distribucién éptima de tamafios de
particula, la siguiente operacién en el proéeso es la compac
tacidn vibratoria o compresidén de las particulas selecciona-
da% en la configuracién y formé deseadg,para el elemento com-
bustible.

Este procedimiento se ha mejorado después diseflando un
nétodo pera producir particulas de gel de forma esferoidal,
cuyo método mejorado es denominado corrientemente "proceso
g80l~gel modificado". El procedimiento modificado es similar
al proceso original hasta la adicién del nitrato de turanilo
al sol de torig y agitgcién(de la mezcla para asegurar la ho-|
mogeneidad, inclusive. En lugar de secarlo en la forma habi-
tual, el sol completamente preparado se convierte en esferas
de gel inyeotandd una corriente derun tamafio previamente de~
terminado del sol fluldo en un disolvente orgénico'deshidré-
tante. Las gotitas de sol experimentan una caida libre a tra
vés delldisolvente orgénico y;disponieh@o adecuadamente.el
equipo paré’cdnseguir.qp tiempo suficiente de retencién del
s0l en el disolvente, las gotitas de sol salen en forma de
esferas de gel con poco»tendencié a adherirse entre si. Por
lo tanto, ;a deshidratacidén del sol se produce por extraccidn
del agua del sol por el disolvente organico en lﬁgar de por
evaporacién. A confinuaeién.se calcinan las esferas de gel
en la misma forma que los "shards" del proceso‘original. Ma-
nifiestemente las particulas esferoidales son més fécilmente

adaptables a una clasificacién de tamafios y’'a una Gompaota~
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-eidn mis precisas que los "shards" de formas:'variadas del —
fproceso sol-gel" originai. _ - _

Cualquiera de‘las formas del"procego sol=gel" produce
pafticulas de gran densidad, mezcladas més uniformemente que
por cuaslquiera de lag otras técnicés conocidas antes de aho-
ra empleando_una temperatura de calcinacidén tan baja (las téc
nicas anteribres'requerian unas temperaturas de calcinacién
dglrordén de 1890°C). No obsténte, ambas formas del proceso
tienen inconvenientes comunes qus héce que la realizacidén del
procedimiento sea costosa y tediosa. En -cualquiera de las dos
formas del procedimiento, el'méteriai fisionable, extraordina
riamente céro, se hace actuar en una etapa temprana, ésto es,
en la etapa de sol., Como durante la;preparacién & evaporacibn
del sol se encuentran presentes elmsterial fisionable (nitra-
to de uranilo) y un moderador (agua), es un requisito absolu-
$0 el control de critiﬁidad v limita no solamente el tamafio
y la configurascién del equipo del proceso, sino también el
tamafio de las tandas gue pueden producirses Ademds, la clasi-
ficacidn del témaﬁo de particulas en una distribucién apropig
da, adeouadaimra la compactaeién, debe realizarse necesaria-
mente después de haber introducido en el proceso el maferial
fisiongbles D& ello se deduce que una porcién de las parti-
culas producidas serdn eliminadas en la ¢lagificacién de ta=
mafios .y deben ser reprocesadés é efectos de la eliminacién
de residuos y/o recﬁperaeién del valioso material fisionable
con considerables gastos anejos. '

Por eonsigﬁiente, uﬁ objeto del presente injento es
proporcionar un método mejorado, al que nos feferiremos en
adelante como "proceso de adicién-gel", para la produccién de

combustibles nucleares cerémicos de mezela de éxidos, siendo




15

20

. o5

30

- |formas antes descritas para producir "shards" o pariiculas es

ladicién-gel", existen tres variables que conirolan la absor-
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adapiable la mejora al "proceso sol-gel" y al "proceso sol- —
gel modificado" antes descritos. Mds especificamente, es un
objeto del presente invento conseguir economias impoxrtantes
on la eliminacidén de residuos y utilizaéién del material fi-
gionable relativamente costoso y reducir considerablemente
108 problemas de criticidad que acompaﬁan 8 eétos Procesos.
Estos ¥y otros objetos ée consiguen de acuerdo con el
método de la presente invencidén para la produccién de materia
les cerémicos de éxidos mixtos para combugtibles nucleares,
cuyo método comprende la etapa de’poner en contacto un gel de
un material fértil inorgdnico con un material fisionsble en
fase 1iquida para impregnar diraetameﬁte el gel con el mete-
rial fisionable. La invencién también abarca las etapas pre-
cedentes de preparacidén de un coloide de un material f£értil
inorgénico y el secado del coloide para formar el gel. La ope

racidén de secado puede llevarse a'cabo en cualquiera de las

feroidales del material fértil. Mds adn, la invencidn incluye
la efapa siguiente de calcinar el gel impregnado de material
figionable para de esta forma aumentar la densidad del gel pa
ra hacerlo adecuado para la compactaqién eh forma de elemento
combustibles El procese puede ser utilizado para producir
cualquier combus%ible nuclear de mezcla de 6xido§ en el que
el material fértil es toria o urania y el material fisionable
es urania o plutonia (éxido de plutonio). '

Al pomer en comtacto las pariiculas de gel con la so-

lucién que contiene el material fisionable en el "proceso de

¢ién o concentracién de material fisionable, a saber, tamafio

de particula, composicién de la solucién que contiene el ma-
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terial fisionable,'comprehdidas tanto la concentracién de ma=]-
terial: ‘fisionable como la concentracién de otros componentes
afiladidos para controlar factores como .el pH, y'el tiempo de
contacto. Necesariamente deben ser controlados cuidadosamente
los treé.faotores si los resultados del proceso han de ser
reproducibles. Como se ha discutido éntes, ge prefieren les
esferas a las particulas de temafios y formas al azar ("sherds"
puesto que es probable que se conéiga una impregnacién més -
uniforme de las esferas. Ademés, clasificando por tamafios las
eaferas de gel antes de ponerlas en comnbtacto con la solucién
que contiene el material fisionable, phede seleccionarse wn
especiro eiaotamente definido de famaﬁos de particulas para
la impregnacién. De esta forma.és controlable el temafio de
particula. La segunda variable, es decir, iﬁ composicidn del
material fisionable en ls solucidén que entra en contacto tem-
bién se puede determinar y puede ser medida y con%rolada por
métodos conocidos. . . E ]

'rLas.qxpériencias iniciales con el"proceso de absor-
cién;gel“ indican que .la velocidad de absorcién del material

figionable en las particulas de gel es de hecho bastante ré-

tal de exposic¢ién o confacto. Pera controler adecuadamente es
te periodo de tiempo y para proporcionar un procesovy un pro-
ducto verdaderamente normalizados, es necesario asegurar un
contacto preciso de las partfculas de gel con la solucién gue
contiene el material fisionable, una interrupcién del contac-
t0 0 separacién precisa entre el gel y la solucidn y una for-
ma de exposicidn durante el intervalo de tlempo del contacto
previamente determinadae |

Hasta el presente, las experiencias se han dirigido a
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poner en contacto las particulas de gel con la goliueién que _
contiene ol material fisionable en un equipo a escala de labo
ratorio, es decir, colocgndo les esferas de gel en un vaso de
prebipitados con la solucién que contiene el material fisio—
nable y agitandé la solucién o percolando la solucién que con
tiene el material fisionsble por una columna rellena con las
particulas de gele. En ;as experiencias en vaso de precipita-
dos, la principé1 dificultad estd en conseguir‘uha separacién
precise entre las particulas de gel y la solucién que contie-
ne el material fisionable. Al mismo tiempo, como la solucién

que contiene el material fisionable es normalmente uns solu--

cibn acuosa de nitrato de uranilo'por ejemplo, lés partioulas
de gel tienen tendencia a extraaragua de la solucién dilulda
y regresar a la forma coloidal en la que tienen tendencia a
adherirse entre sf. Adem4s, como consecuencia de la regresién
de las particulas de gel a la forma coloidal, tienden a for-
arse compuestos del material fértil en la solucién que con-
tiene el material fisionable, siendo necesario realizar el
gasto de sustitulr y posiblemente purificar la solucidne. Las
experiencias de contacto en columna de relleno estén también
llenas de problemas de adhesién de las pérticulas; ademnés, a

edida que la ‘solucidén que contiene el material. 'fisionable se

‘nalo '

ueve hacia abajo & través de la columna rellena, la solucién
experimenta un considerable cambio de composicién, tanto en
contenido en material fisionable como en acidez, de forma gque
1lag particulas de gel superiores estén expuestas g, y absor%a;
cantidades de material fisionable distiﬁtas a las de las par-
ticulas inferiores, lo que da lugap a faltas de uniformided

en la qoncentracién de material fisionable en el producto fi-
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- Por consiguiente, es un objeto més del presente inven-
50 proporcionar un procedimiento mejorado. de poner en contac-
o las particulas de gel de material £ér+til v la solucién que

contlene el materisl fisionable en sl "proceso de adloidn-gel'

ste procedlmiento proporciona una puesta en.contactosy una

geparacidén preclsa,de las particulas de gel vy la solucidn quel.
contlene el material fisionable, asi como. una forma de contag
to_prevmslble, controlable y uniforme, de manera que pueden .
producifse particulas de gel uniformemente cargadas. - _

' El'procedimiento preferido psra producir un materiel
cerdmico de mezcla de 6xidos baré combustibles nﬁcleares por
el método équi descrito comienza con la preparacién de par-

ticulas de gel esferoidales de materiél»fértil, secando adecug

i feras de gel hacia abajo; & través de una columna liquida de

damente un coloide de dicho material. fértile. Paxra impregnar -
directamente las particulas de gel con el material fisionable,
se hece pasar a través de la solucidén que con%iene el material
fisionable un espectre o distribucidén prevismente selecoiona-
dos de tamafios de partiéulas. Las particulaes asi impregnadas
se.pasanrdespués directamente de la solucién que contiene el
ateriasl fisioneble a ﬁn fluido de separacién para separar de
orma brusce y controlada las esferas de gel del contacto con
el material fisionables A continuacién se auments la densided
de las particulas por calcinacién para producir el material
cerdmico. denso de éxidos mixtos en forma ﬁtil para la produc~
cién dé elementos combustibles nucleares por compactacidn.
El paso de las partfculas de gel a través de la solu-

cidn éue contiens el maferial fisionable y por la solucién se
paradorsa e realizae de preferencilsa sin mezeclar laes particulas

de gel y preferiblemente se efectua por calda libre de las es

’
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etapas mﬁlﬁiples, que contiene en su porcién superior la so;g_
cién que contiene el material.fisionable ¥y en su porcidén infe
rior el fluido separador, siendo los dos fluldos inmiscibles
entre sf, E1 fluldo geparador puede ser un disolvente. deshi-
dretante que absorbe de las particulas impregnadas_de ma berial]
fisionable el agua que hayan podido recoger durante la impreg
nacién de las partiqulas con una solucién acuosa que contiene
el material fisionable. Pueds utilizarse un liguido interme-
dic, que gepara la aolucién que‘contiene el -materigl fisione~
ble y el disolvente deshidrastente e immiseible con ambos, pa—~
ra reducir al'minimo la extraccién de agua de la solucién amg
sa que contiene el material flsonable por el disolvente deshi
dratante. Otra soluclén con51ste en hacer minima la superfi-
cie de la interfase enire la solucidn que contiene el materisl
fisionable y el disolvente deshidratante reduciendo la sec-
¢idén transversal de la columna de fluldo en la interfase de
la solucién que contiene el material fisionable y el disol-
vente. ‘ .

El procedimiento aqui descrito es adaptable al uso en
la produccién de dlversos materlales cerdmicos de mezcla de
éxidos para combustlbles nucleares, tales como toria/urania,
urenia/urenia y uranis/plutoniae

Pars una mejor coﬁprensién del invento, su alcance,
sus ventajas de operacldn y de los objetos especificos conse-
guzdos mediante su uso, se hace referencia a la siguiente des
eripeidne.

Este método inventivo'y el procedimiento para el mis-

de un maferialuparticular de mezcla de 6xidos para combusti-

bles nucleares, a saber, toris/urania; no obstantie, no es in-
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horio cristalino, que se somete a desnitracién en atmésfera
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tenoldn del solicitante que la invencién se limlte a este oom—
bustible nuclear particular. - ‘
El "pfocesq de adicién-gel" del solicitante para la

produccidn dgvcombustiﬁles‘huoleares es una variscién del co-

andlogamente comienza con la préparacién de un sol o coloide

de toria. De preferencia, el material de partida es nitrato de

_lcomo alternativa y de preferencia, el secado puede realizarae

e vapor a temperaturas préximas a 50000 para producir con
1lo polvo de toria finamente dividido. A continuacidn, el rol
0 Se mezcla con agua Yy algﬁn dcido adecusado, preferiblemente
doido nitrico, para formar un sdlde toria, es decir un coloi~
de mcuoso. Hasta este momento el procedimiento es similar al
del' conocido "proceso sol-gel'. En el proceso mejorado, sin
embargo, el material ﬁisioﬁable no se safiade gl coloide de to-
ria como tal; sino que ol coloide se seom para producir la
forma gel de toris. Este proceso de secado puede llevarse a
cabo mediante un dispositivo convencional de secado por evae-

poraciéh para produbir "ghards" de gel configurado.al azar 0,

haciendo pasar las gotitaa de sol a través de un disolvante
secante o deshidratante para producir con ello esferas de gel
secas. Debe observarse que el tamgfio de estas esﬁeras puede
ser controlado, por lo menos hasta cierto_punto, calibrando
adecuademente una boguilla de iﬁyeocién g través de la cual
se introduce en el disolventes secante un chorro del sol de
{Yoria. Después de que las esferas de gel se han secado lo su-
ficiente para que no tengen tendencia & adherirse entre sl y-
por lo tanto puedan sger manipulsdas fdcilmente, se clasifican

en diversos grupos de tamefios de particula y se selecolonan
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. cego en este punto.y pueden ser almacenadas para subsigulente

- fite punto del proceso no se ha introducido materigl'fisiona-'

lbles Por consigulente, el proceso puede llevarse a cabo hasta
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Tas cantidades adecuadas de. esferas de cada grupo de tamafios —
para producir une distribucién para su posterior procesado,'

egtando determinade la seleccidén de tamafios por las condiocio-
Les perticulares dé compactaaién densa dictedas por los cono-
cidos procedimientos de compactécidn de elementos combustibles

Las particules o esferas no seleccionadas se separan del pro-

utilizacién o eliminacién.

Debe observarse en este punfo que el material requeri
do para preparar las particulas de gel de toria es ?elativa—
mente baraﬁo comparédo con el material fisionable y como las
particulas no seleccionadas de gel de toria puedairequerir
cisrto réprocesado para .hgcerlas aceptables pera su uso, la
elimingeidn de tal materisl no resultard particularﬁente one-
rosa en 1o que concierne al précio de costo de pfeparaoién del
combustible. Ademds, la recuperacién y el reciclado-del mate-
riel fértil es un asunto sencillo ¥y barato comparado con la

recuperacidén y el reciclado del material fisionable. Hasta esg

1a etapa de gel y a través de la etapa de clasificacién de ta
mafios sin ningin problema de criticidad del material que se
estéd preparando, reduciendo con ello considerablemente le la
boriosidad del procedimiento y los gastos de diseflo del equi~
po para la menipulascidén del materiale. Ademés, como se elimina
el problema de 15 eriticidad, no existe limitacidn sobre el
tamafio de la tanda de particulas de gel que puede ser produ-
cida e incluso es concebible que el proceso pueda llevarse a
cabo en f;rma continua hagsta este puntoe.

Una vez seleccionadas ias particulas particulares de
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‘ gel de toria durante un periodo de tiempo previamente deter-

"lcontacto con la solucién que contiene el material fisionaﬁle,
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Bel de toria que se van a trater, la etapa siguiente y mds im
portante es 1a_puesta en contacto de,las particulas de gel con
un'material fisionable en fase liquida, para impregnar direc-
tamente 1as particulas de gel con el material fisionable. De

preferencla, el materlal f1s1onable ge encuentra en solucién
en un liquido e, incluso més especiflcamente, se prefiere una
solucidn écuosa de nitrato de urenilo como solucién contenien
do el mgterial fisionable. Resbeoto a la operacién de ponex

en contacto el gel con el material fisionable, debe observar—
se que este Wltimo se encuentrg en forma hexavalen%e en el no
mento en que se pone en contacto con el gel. El contacto pue—~
de reallzarse en un equipo convenclanal utlllzando procedi =

mientos corrlentes, por ejemplo puede hacersge pasar la solu-

cién de urasnio por una columna estécionaria dé gel de toria

o puede colocarse la solucidén de uranio en una bandeja ¢.ocual
quier vasija que contenga el gel de toria y agitar la mezclaj
no obstante, a continuacién se discute un procedid;ento.espe— ’
cial preferidos Manteniendo la solucién gue contiene el mate-

rial fislonable a una concentracidén prev;amente determinada

minado, puede cqntrolarse el grado de impregnacién o infusidn
del material fisionable en las particulas de torias. En’este
momento Sé encuentran'presenfes en el proceso el material fi-
sionable 'y un moderador, de forma gque deben emplearse proce—
dimientos de trabajo y normas de disefio de criticidad. Déa—

puds de haber separado las particulas de gel imprégnadas del

se calcinan .las particulas por coccidén a una temperatura su-

perior a 1100°C durante un periodo prolongado de tiempo, en
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mtmdsfera de argon-hidrdgeno gaseosos, para aumentar con eilo-
le densidad del producto'resultante. Debe observarse que dursn
te el procesdo &e calcinacién, el uranio (estado hexavalente)
bo convierte en éxido tetravalente (U05)+ Después. de la coo—
cién, el material combustible de éxidos mixtos més denso pue-
de compactarse en ls forma y configuracidén deseadas de elemenf
o éombustible por cualquiera de los procedimientos conocidos,
tales como compéctacidn vibra%oria o] éompresidn.' ‘ | ’

Tas caracteristicas fisicas del material producido en
Fl método mejoredo descrito son similares a las caracteristi-
cas del material producido en el "proceso sol-gel" original o
nodificados. Tas particulas ("shards" o esferas) producidas
por calcinacidén de las barticulas de gel tienen una densidad
de 99+ % de la tedrica, son extraordinariaménte duras y presen
tan unas caracteristicas de resistencia a desmenuzarse extre-
hadamente elevadas. Utilizando una distribucién de temsfios de
particula previamente calculada y los métodos conocidos de

compactacién de las particulas en las formas deseadas de ele-

mentos combustibles, el material puede compactarse hasta una

len el elemento combustible final broducido.

A Debe observarée que el proceso antes descrito es apli
cable cuando las particulas producidas éon “shards" o esferas;
no obstante, por razones de feproducibilidad y wniformidad, s¢
prefieren en genersl las particulas esferoidales.

Debe tomarse nota especialmente en el proceso descri-~
to del momento en que entra en Jjuego el valloso material fié
sibnable. En el proceso mejorado, egte material no se adicio~
na hasta que no se ha seleocionado la distribucidén de temafios

adecuada de particulas de gel entre la tanda total producida
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"|despreciable -debida & la rotura de pariticulas, las particulas

sionable rechszado y con ello se eliminan los gastos de equi-

_ledia de laboratorio, se produjo unlmaterial combustible de to-

[terial fisionable. E1l "proceso de adicidn-gel" aquil descrito

. lgrar mayores concentraciones de material fisionable convierten
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de particulas de gel. Puesto que, 'a excepcidén de una pérdida—

selecoionadas se convierten en el producto finai, préoticamen
‘te no se rechaza ningune perticula a la que se haye adiciona-
do el material fisionable. Por.consiguiente, tambooo exigte

ecesidad de eliminar residucs y/o reprocesar el material fi-

o y tiempo para realizar estas tediosas operaciones.
En el 'proceso sol-gel" conocido, en el que el materisl
fisionable se afiade al sol o forma coloidal del materiel fér-
til, la oonpentracién néxima de material fisionable en el pro
ducto caleinado terminado es alrededor de 6 étomos por cien-
o (gaterial fisionable/material fisionable y material fértil
En el “"proceso de adicidén-gel" aqui descorito, sl parecer no

prevalece este limite superior. Por ejemplo, en una experien-

ria/urenia con una concentracién de 15 &tomos por ciento de
Lranio; ademds, no existe evidencia de que ni siquiera esta

cifra represente el limite superior de la concentracién de ma

ipuede ser utilizado para producir combustibles con una concen
tracién de material fisionable mayor que las que pueden obte—~

nerse por el "prbceso gsol-gel" conocido. La posibilidad de lo-

al método aqul descrito en potencialmente Ytil para la produc-

cién de combustibles nucleares para 1los llamados reactores re
productores rdpidose )

Ia etapa de poner en contacto las esferas de gel de
toria con la solucién que contiene el material fisionable es

lg més crucial y es a la que se refiere directemente el proce
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gimiento preferido. Ademds de utilizar tamsfios de particulas
reviamente se}eocionadoé y concentraciones de material fisio
Eable controladas y previamente seleccionadas, es necesario

que el intervalo de tiempo de la etapa de contacto, es decir
el periodo de tiempo que transéurre entre la puesta en contac
to ¥y la separaciéﬂ de las esferas de gel y la solucién que
contlene el mater;al fisionab}e, gea exactamente controledo
para obtener la absorcidn especifica aeséada de material fisic
nable por las particulas de gel en condiciones reproducibles.
De acuerdo con el procedimiento preferido, el contacto se con
trole dejando caer libremente las esferas de gel a través de .
una columna flufda de niltiples pisos, en la que el flufdo suj .
perior es una solucidn Que contiene material fisiongble, tal
como nitrato de urenilo y el fluldo inmediatamente subyacente

es un liquido sepérador no miscible. con el nitrato de uranilod

- lda de gel y la densidad del nitrato de uranilo, puede calcu-

Conociendo el tamaﬁo'y,el peso de una pafticula esferoldal da

larse, aplicando la ley de Stokes, el tiempo de calda libre

“lde la particula a través de una altura dada de nitrato de ura

ilo. Con esta informacién, puede establecerse previamente la
altura del nitrato de uranilo en la columna flufds para lo-

ar el tiempo de coniacto deseado y, por lo tanto, la absor-
cién total de uranio. Cuando la particula pasa pdr la interfa
se entre el nitrato de uranilo y el liquido separador, se deg
prende bruscemente del contacto ocon el nitrato de uranile,’
proporcionando de esta forma una terminacién precisa y prede~
cible del periodo de ocontacto. Mediante este digpositivo, la
opéracidn de puesta en contaoto se hace controlable y muy re-
producible.

Como la particula que se va a impregnar con el mate-
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rial fisionable esti en forma de gei, cuandolla golucidén queJ
contiene el material fisionable, por ejemplo nitratp de ura=-
nilo, es una solucién acuoaa; al descender a través del ni-
A4rato de uraniib, 1a partfoula de gel puede absorber agua y
ocon ello tener tendencia a regfesar & la forma coloidal. Por
lo tanto, ocuando la esféra de gel impregnada de uranio sale
del nitrato de uranilo, puede tener tendencia a adherirse a
otras Earticulaé o al equipo en el que se estd realizando el
proceso; Por lo tanto es aconsejable que las particulas de
gel atraviegen la solucién acuosa de nitraﬁq dé uranilo y,
por lo menos, el fluldo separador, sin que las particulas se
mezclen enfre si de forma importante. Ademés es muy convenien
te disponer un disolvente deshidratante en la columna fluida
debajo del nitrato de uranilo, cuyo disolvente puede servir

adicionalmente como fluido separador. Por esjemplo, los disol-

(ambos conteniendo aoetbna) serian fluidos.deshidratantes a@ﬂ
cuados, puesto que xo son migcibles con el nitrato de urani-
16 ¥ pueden estar oonsti%uid&s de formg qﬁe tengan una mayor
densidad que éste. Asi pues,-habiendo descender individual=-
mente las particulas de gel de toria a través_dq ung columna
de doé pisos que contenga nitrato de uranilo y una masa sub-—
yacente de disoiventg deshidratante, lasg particﬁlas de gel
ge recogerian en la base de la columna Sin que apafecieran
problemas de adhesién entre particulas cuando son recogidas.
En la interfase que separa el nitrato de uranilo acug
s0 del di.golven’ce deshidratante, éxis,te la tendencia por par-
te del disolvente a extraer agua de la solucidén de nitrato
de uranilos Por consiguiente, para reducir al minimo la ex~

tensién de la extraccién de agua entre los flufdos de la co-
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renoia un -estrechamiento en la interfase para reducir al mi-
nimo la superficie de dicha interfase. ‘ .

Aunque en la actualidad no se conooé4ﬁingﬁn 1{quido
que ‘tenga las caracteristicas exactamente requeridas, también
es concebible que, bara evitar que el disolvente deshidratan
te extraiga agua de la solucidén acuosa que contiene el mate~
rial fisionabie, se utilizara un liquido intermedio con una
densmdad menor que la densidad de la aoluoidn que contliene
el materlal fisionable y no reactivo con la misma y mayor
que la densidad del disolvente deshldratante ¥ no reactivo
con el mismo o inmiseible con ambos.

Después de recoger las particulaé de gel impregnadas
y secas, ée calcinan para producir un material combustible .
nuclear, cuya densidad se ha aumentado mucho, adecuado para
la compactacién en las configuraciones de elementos combusti
Dbles deseadés, por métodos conocidos en la técnica.

_ BEl invento ha sido descrito anteriormente por referen-
cia a un método y procedimiento para la produccién de combug
tible nuclear de toria/uraniaj; no obstante, también compren—
de la produccién de otros materiales de mezclas de 6xidos ra
ra combustibles nucleares, por ejemplo qrania/hrania ¥y ura-
nia/plutonias.

En el material para combustible nuolear de uranis/ura
nig, el material fértil es uranio 1~238, mientras gque el ma=-
terial fisionable es uranio U-233 o U-235, preferiblemente
este Ultimo. El procedo para la preparacidén del material de
uranig/urania para combustible comienza con una solucidn acuo
sa de nitrato de uranilo en la que el uranio se encuentra

presente en estado hexavalente. Ia primera etapa del proceso
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cedimiento conooido, teniendo Iugar la reduccién sobre un ca
talizador de platino en un autoclave presurizado con hidr6gg
no. El nitrato de uranio tetravalente resultante es quimice-
mente inestable y el uraniordebe ger separado’del nitréto o
volveria & ser oxidado rdpidemente a la forma hexavalente. |
Ia néoesaria separacidén se realizs pfeoipi%ando el uranio oo
solucién acuosa de'amoniaco para'produeir U(OH)4; material
que sé separa de 1la soluciép_por filtracién y se lava. Ia
torta del filtro lavada se convierte &espués en unicoloide (o}
gol hirviendo en deido nitrico dilufdo. EL sol asi obtenido
se seca mediante un disppsitivo convencional de calefacoidn
lenta para produoif "ghards" o haciéndolo pasar a través de
un disolvente secante para producir particulas esferoidales
ooms se ha .desorito més arriba. Ias particulas'asi produci=
das se olasificah pothamaﬁog'y se selecciona un:rgrupo de
dlgtribuciones de particulas que presentan la clasificacidn
por tamafios d;seada. Las particulas de gel seleccionadas, que
contienen uranio. U=-238 tetravalente, se ponen an contacto a
continuacién con el material fisionab;e en foima hexavalente
(preferiblemente U-235) para con ello infundir directamente
las particulas de gel con el material fisionable. Ia etapa
de puesta en contacto se realiza preferiblemente encontréndo
se el material fisionablé en forma de nitrato de uranilo U=
235+ Las particulas de gel asi impregnadas se calcinan des-
pués pars formar el material refractario denso antes descri-
to, adecuado para la compactacién en configuraciones de ele-
mentos combustibles.

Bn la prodqdoidn de material de urania/plutonia para

combustibles nucleares, las esferas de gel de lirania U-238
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8e preparan en la forma descrita antes en relacidn con la pro
duccién de material combustible de urania/urania. E1l sol de
urania se seoa‘para formar "shards" o' égferas de gel y se llé
ven & 6gbo la olagificacién de tamsfios y ié seleccidn necesa~
riag. ILas esferas de gel seleccionadas se ponen en contacto
a continuacidén conplutonio en f&rma hexavalente, prgferible-
mente como nitrato de plutonilo, para impregnar aireotamente
el gel con el material fisionable. Las particulas de gel asi
impregnadas se cuecen despuds como operacidén preparatoris &e
la compactacién, como se ha desctiﬁo anteriormente.

En resumen, la Patente de Invencién que se solicita

recaerd sobre las siguientes:
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- ' RELVINDICAGTONES _

T Uh prooedlmiento para la_ preparacién de un mate—
rlal de mezela de 6xidos para combustibles nuoleares que com
prende la operacién de poner en oontecto un gel de un mate-—
rial £értil nuclear con un material fisionable en Zase liqui~
da,.para impregnér directamente ﬂioho gel con dicho material
flsionabla. - ' . '

2, Un procedimiento segin la Reivindicaeidén 1 que in
cluye ademés las operaciones de la $écnioa precedente de pre.
paracién de un obloideide un material fértil nuclear y seca-
do de dicho coloide para formar un gel y ademés inclu&e la
operacidn bostarior de aumentar la densidad del gel impregna
do por calcinacién. o _

"3 Un procédimiento seglin cualquiera de las preceden
tes reivindicaciones en el que la combinacién de materigl
fértil y fisionable.eg toria Yy urania, urania y urani; o urgs
nia y plutonia.

4. Un prooedimiento segﬁn cualquiera de las preceden
tes reivindicaciones en el que el material fisionable se en— |
cuentra en forma hexavalente en el momento de 1a operacidn de¢
puesta en contacto.

5« - Un procedimiento segiin oualqulera de las preceden
tes reivindicaciones eid el que el material fisionable en fa
se liquida es nitrato de uranilo 0 nltrato de plutonilo.

6. Un procedimiento segilin cualquiera de las preceden
tos reiviﬁdicaciopes en el que ls concentracidén dé naterial
figionable tiene un valér previamente determinado en el mo-
mento de la operacidén de puesta en contacto y esta-operaoidn
se lleva a cabo duranﬁe un périodo.de tiempo finito, previa-

ménte determinadoe
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= 7 Un procedimiento segin cualguiera de las preceden.
tes reivindicaciones en el que la operacién de secado compren
de el paso de.gotitas de.haterial fértil coloidal .a través
de un disolvente secante, con 1o que las particulas salen
esenclalmente en estad& de gel como particulas esferoidales
en general, '

8o Un proceéimiento'segﬂn cualquiera de las preceden
tes reivindicaciones en ei'que el gel comprende una multipli
cidad de particulas en forma de gel y ademds comprende las |
operaciones.de geleccionar eﬁtre dicha multiplicidad de par-
ticulas en forma de gel un grupo de particulas con ung dis-
tribucién de tamafios previemente determinada y someter sola-
mente las particulas selecciohadas a. la operacién de puesta
en contacto del proceso. ,

‘9 Un procediniento segin oualqulers de las preceden
tes reivindicaciones en el que el material fisionable se en—
cuentra en solucién en un-liquido durante la operacién de pues
Fa en contacto, cuya solucién liquida es preferiblemente una
solucidén acuosa y en el que el coloide Se prepara preferible
mente en forma de coloide acuoéo. a

“10e¢ Un prooedimiento'segﬁn cualgquiera de las prece;
dentes reivindicaciones en'el'que la operacidén de puesta en
contacto se realiza hagiendo pasar las particulas de gel del
material £értil nuclear a través del material fisionable en
fage liquida y la puesta en contacto se concluyé haciendo pa
sar el gel asl impregnado directamente desde el material fi-
sionable a un flufdo separador para terminar bruscamente y
de forma controlada 1g impregnaoiﬁn del gel por 6lrmaterial
fisionables 7 .

11. Un procedimiento seglin la Reivindicacién 10 en
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-0l que la pﬁesta en contacto se realiza sin que prgcticamen:_
e 1as particulas de gel se mezclen al descendéf a través de
una columna iiquida de miltiples pisog, cuya porsidén superior
contiene el material fisionable y cuya poreidn inferior con-
tiene el fluldo separador, siendo todos los fluidos no mis~
¢libles con los fluidos'inmediatamente adyacentes a ellos.

12 Uﬁ procedimiento‘aegﬁn la Reivindicacidén 11 en
el que las dimensiones de la mass flulda de material fisio-
nable ge cslculan prevismente pafa'conseguir un tiempo de
descenso ‘de las particulas a través de la misma previamente
-ecgloulado y controlado, el flufdo separador es un disolvente
secante'péra.impedir la adherencia entre las particulas im-
pregnadas y la columng flufda se esirecha eﬁ el menisco de
los flufdos para reducir la superficie de la interfase en-
tre elloss '

13. Se-reivindica por Gltimo como objeto sobre el
que ha de recaer la Patente de, Invencién qﬁe se solicita:
"UN PROCEDIMIENTO PARA L)A FREPARACION DE UN HATERI&L DE MEZ
CLA DE OXIDOS PABA COMBUSTIBLES NUCLEARES". . |

- Podo tq}'como qﬁeda.descrito.y relvindicado en la =
preéente'Hemoriﬁcdescriptiva qué consta de veintidée péginas
meganograriadas.;"

. Madrid, 28 Marzo,1967

. BERNARDO UNG:
PePe . -
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