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3 3 8 5 7 43. piwáuíml entos' (Este invento se refiere a^i^áSfinlIeñtos'de producción- 
de materiales cerámicos de mezcla de óxidos para combustibles 
nucleares, cuyos procedimientos están caracterizados por la 
operación de poner en contacto un gel de un material nuclear 
fértil con un material fisionable en fase liquida, para im­
pregnar directamente el gel con el material fisionable.

Actualmente se conoce un procedimiento, denominado "pro 
ceso sol-gel", para la produccióh de partículas refractarias 
de mezcla de óxidos de torio (toria) y uranio (urania), ade­
cuadas para uso en la fabricación de elementos combustibles 
nucleares por compactación vibratoria o compresión. En este 
procedimiento, el nitrato de torio cristalino se desnitra en 
atmósfera de vapor para producir polvo-de toria finamente di­
vidido que, cuando se mezcla con ácido nítrico diluido, for­
ma un sol acuoso de toria (coloide). Se añade al sol el mate­
rial fisionable, en forma de nitrato de uranilo^y, en condi­
ciones que se mantienen adecuadamente constantes, el uranio 
se asocia con los productos de toria coloidales. Para asegu­
rar la homogeneidad del sol asi preparado, la mezcla se agi­
ta fuertemente y se calienta a unos 80^C durante una hora o 
más. A continuación el sol terminado se vuelca e¿ bandejas 
evaporadoras y se evapora lentamente hasta sequedad, siendo 
el residuo seco un gel de toria constituido por partículas 
de formas y tamaños distribuidos al azar o "shards". El ta­
maño de estas partículas oscila entre un polvo extremadamen­
te fino hasta granulos de 1/4" (6,3 mm) aproximadamente. La 
operación siguiente en el proceso es la conversión del gel 
seco en un óxido denso. Esto se lleva a cabo calcinando el 
gel a unos 1150°C durante unas cuatro horas, en atmósfera ga­
seosa de argon-hidrógeno. El producto resultante tiene una
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"densidad extremadamente alta, por ejemplo 99+ % del valor teó 
rico, que le hace particularmente conveniente para el uso en 
elementos combustibles. Después de clasificar las partículas 
(la clasificación puede hacerse antes o después de la calci-s 
nación) para conseguir una distribución óptima de tamaños de 
partícula, la siguiente operación en el proceso es la compan 
tación vibratoria o compresión de las partículas selecciona­
das en la configuración y forma deseada,para el elemento com- v
bustibie.

Este procedimiento se ha mejorado después diseñando un 
método para producir partículas de gel de forma esferoidal, 
cuyo método mejorado es denominado corrientemente "proceso 
sol-gel modificado". El procedimiento modificado es similar 
al proceso original hasta la adición del nitrato de úranilo 
al sol de toria y agitación.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 inyectando una corriente de un tamaño previamente de­
terminado del sol fluido en un disolvente orgánico deshidra­
tante. Las gotitas de sol experimentan una caída libre a tra 
vés del disolvente orgánico %  disponiendo adecuadamente el 
equipo para conseguir un tiempo suficiente de retención del 
sol $n el disolvente, las gotitas de sol salen en forma de 
esferas de gel con poco tendencia a adherirse entre si. Por 
lo tanto, la deshidratación del sol se produce por extracción 
del agua del sol por el disolvente orgánico en lugar de por 
evaporación. A continuación se calcinan las esferas de gel 
en la misma forma que los "shards" del proceso original. Ma­
nifiestamente las partículas esferoidales son más fácilmente 
adaptables a una clasificación de tamaños y'a una compacta-
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-eión más precisas que los "shards" de formas variadas del - 
Eproceso sol-gel" original.

Cualquiera de las formas del"prooeso sol-gel" produce 
partículas de gran densidad, mezcladas más uniformemente que 
por cualquiera de las otras técnicas conocidas antes de aho­
ra empleando juna temperatura de calcinación tan baja (las téc 
nicas anteriores requerían unas temperaturas de calcinación 
del orden de 1800°C). No obstante, ambas formas del proceso 
tienen inconvenientes comunes que hace que la realización del 
procedimiento sea costosa y tediosa. En cualquiera de las dos 
formas del procedimiento, el material fisionable, extraordina 
riamente caro, se hace actuar en una etapa temprana, ésto es, 
en la etapa de sol. Como durante la.preparación y evaporación 
del sol se encuentran presentes el material fisionable (nitra­
to de uranilo) y un moderador (agua), es un requisito absolu­
to el control de criticidad y limita no solamente el tamaño 
y la configuración del equipo del proceso, sino también el 
tamaño de las tandas que pueden producirse* Además, .la clasi­
ficación del tamaño de partículas en una distribución apropia 
da, adecuada para la compáctación, debe realizarse necesaria­
mente después de haber introducido en el proceso'el material 
fisionable. Dé ello se deduce que una porción de las partí­
culas producidas serán eliminadas en la clasificación de ta­
maños y deben ser reprocesadas a efectos* de la eliminación 
de ^residuos y/o recuperación del valioso material fisionable 
con considerables gastos anejos.

Por consiguiente, un objeto del presente invento es 
proporcionar un método mejorado, al que nos referiremos en 
adelante como "proceso de adición-gel", para la producción de 
combustibles nucleares cerámicos de mezcla de óxidos, siendo
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adaptable la mejora al "proceso sol-gel" y al "proceso sol- - 
gel modificado" antes descritos. Más específicamente, es un 
objeto del presente invento conseguir economías importantes 
en la eliminación de residuos y utilización del material fl- 
sionable relativamente costoso y reducir considerablemente 
los problemas de criticidad que acompañan a estos procesos.

Estos y otros objetos se consiguen de acuerdo con el 
método de la presente- invención para la- producción de materia 
les cerámicos de óxidos mixtos para combustibles nuoleares, 
cuyo método comprende la etapa de poner en contacto un gel de 
un material fértil inorgánico con un material fisionable en 
fase liquida para impregnar directamente el gel con el mate­
rial fisionable. La invenoión también abarca las etapas pre­
cedentes de preparación de un coloide de un material fértil 
inorgánico y el secado del coloide para formar el gel. La ope 
ración de secado puede llevarse a cabo en cualquiera de las 
formas antes descritas para producir "shards" o partículas es 
feroidales del material fértil. Más aún, la invención incluye 
la etapa siguiente de calcinar el gel impregnado de material 
fisionable para de esta forma aumentar la densidad del gel pa 
ra hacerlo adecuado para la compactación en forma de elemento 
combustible. El proceso puede ser utilizado para producir 
cualquier combustible nuclear de mezcla de óxidos en el que 
el material fértil es toria o urania y el material fisionable 
es urania o plutonia (óxido de plutonio).

Al poner en contacto las partículas de gel con la so­
lución que contiene el material fisionable en el "proceso de 
adición-gel", existen tres variables que controlan la absor­
ción o concentración de material fisionable, a saber, tamaño 
de partícula, composición de la solución que contiene el ma-
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ferial fisionable, comprendidas tanto la concentración de masa. * 
terial: fisionable como la concentración de otros componentes 
añadidos* para controlar faotoros como el pH, y el tiempo de 
contacto. Necesariamente deben ser controlados cuidadosamente 
los tres factores si los resultados del proceso han de ser 
reproducibles. Como se ha discutido antes, se prefieren las 
esferas a las partículas de tamaSos y formas al "azar ("shardsf* 
puesto que es probable que se consiga una impregnación más 
uniforme de las esferas. Además, clasificando por tamaños las 
esferas de gel antes de ponerlas en contacto con la solución 
que contiene el material fisionable, puede seleccionarse un 
espectro exactamente definido de tamaños de partículas para 
la impregnación. De esta forma es controlable el tamaño de 
partícula. La segunda variable, es decir, la composición del 
material fisionable en la solución que entra en contacto tam­
bién se puede determinar y puede ser medida y controlada por 
métodos conocidos.  ̂ '

Las experiencias iniciales con el"proceso de absor- 
ción-gel" indican que la velocidad de absorción del material 
fisionable en las partículas de gel es de hecho bastante rá­
pida, requiriendo por tanto un control preciso del tiempo to­
tal de exposición o contacto. Para controlar adecuadamente es 
te periodo de tiempo y para proporcionar un proceso y un pro­
ducto verdaderamente normalizados, es necesario asegurar un 
contacto preciso de las partículas de gel con la solución que 
contiene el material fisionable, una interrupción del contac­
to o separación precisa entre el gel y la solución y una for­
ma de exposición durante el intervalo de tiempo del contacto 
previamente determinada.

Hasta el presente, las experiencias se han dirigido a
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poner en contacto las partículas de gel con la solución que _ 
contiene el material fisionadle en un equipo a escala de labo 
ratorio, es decir, colocando las esferas de gel en un vaso de 
precipitados con la solución que contiene el material fisio- 
nable y agitando la solución o percolando la solución que con 
tiene el material fisionable por una columna rellena con las 
partículas de gel. En las experiencias en vaso de precipitar 
dos, la principal dificultad está en conseguir una separación 
precisa entre las partículas de gel y la solución que contie­
ne el material fisionable. Al mismo tiempo, como la solución 
que contiene el material fisionable es normalmente una solu­
ción acuosa de nitrato de uranilo por ejemplo, las partículas 
de gel tienen tendencia a extraer agua de la solución diluida 
y regresar a la forma coloidal en la que tienen tendencia a 
adherirse entre si. Además, como consecuencia de la regresión 
de las partículas de gel a la forma coloidal, tienden a for­
marse compuestos del material fértil en la solución que con­
tiene el material fisionable, siendo necesario realizar el 
gasto de sustituir y posiblemente purificar la solución. Las 
experiencias de contacto en columna de relleno están también 
llenas de problemas de adhesión de las partículas; además, a 
medida que la solución que contiene el material.fisionable se 
mueve hacia abajo a través dé la columna rellena, la solución 
experimenta un considerable cambio de composición, tanto en 
contenido en material fisionable como en acidez, de forma que 
las partículas de gel superiores están expuestas a, y absorba^ 
cantidades de material fisionable distintas, a las de las par­
tículas inferiores, lo que da lugar a faltas de uniformidad 
en la concentración de material fisionable en el producto fi-

30 ¡n a l.'
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1 * Por consiguiente, es un objeto más del presente inven­

to proporcionar un procedimiento mejorado, de poner en contac-
* *. 1  ̂̂ to las partículas de gel de material fértil y la solución que

1 ' ) 'i s' contiene el material fisionable en el "proceso de adición-gel'
y  3 , . ** ^ Este procedimiento proporciona una puesta en contacto^y una

\**' **' separación precisa, de las partículas de gel y la solución que
Ts T t contiene el material fisionable, así como uña forma de contac*.

. ^
 ̂̂ 3* * * to previsible, controlable y uniforme, de manera que pueden .

producirse partículas de gel uniformemente cargadas.
*1U  ̂ * * El procedimiento preferido para producir un material
* +3 3 * cerámico de mezcla de óxidos para combustibles nucleares por< M el método aquí descrito comienza con la preparación de par-

tículas de gel esferoidales de material,fértil, secando adecúa
damente un .coloide de dicho material.fértil. Para impregnar.-

15 directamente las partíoslas de gel con el material fisionable,
se hace pasar a través de la. solución que contiene el matecial 
fisionable un espectro o distribución previamente selecciona­
dos de tamaños de partículas. Las partículas así impregnadas 
se pasan después directamente de la solución que contiene el

20 material fisionable a un fluido de separación para separar de 
forma brusca y controlada las esferas de gel del contacto con 
el material fisionable. A continuación se aumenta la densidad

- de las partículas por calcinación para producir el material 
cerámico, denso de óxidos mixtos en forma útil para la produc-

25 ción de elementos combustibles nucleares por compactación.
- El paso de las partículas de gel a través de la solu-

ción que contiene el material fisionable y por la solución se

- paradora se realiza de preferencia sin mezclar las partículas 
de gel y preferiblemente se efectúa, por caída libre de las es

30 feras de gel hacia abajos a través de una columna liquida de
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etapas múltiples, que contiene en su porción superior la solu 
ción que contiene el material fisionable y en su porción infe 
rior el fluido separador, siendo los dos fluidos inmiscibles 
entre si. El fluido separador puede ser un disolvente.deshi­
dratante que absorbe de las partículas impregnadas.de material 
fisionable el agua que hayan podido recoger durante la impreg 
nación de las partículas con una solución acuosa que contiene 
el material fisionable. Puede utilizarse un liquido interme­
dio, que separa la solución que contiene el-material fisiona- 
ble y el disolvente deshidratante e inmiscible con ambos, pa­
ra reducir al. mínimo la extracción de agua de la solución acuc 
sa que contiene el material fisonable por el disolvente deshi. 
dratanto. Otra solución consiste en haoer mínima la superfi­
cie de la interfase entre la solución que contiene el mateiiat 
fisionable y el disolvente deshidratante reduciendo la sec­
ción transversal de la columna de fluido en la interfase de 
la solución que contiene el material fisionable y el disol­
vente.

20

25

El procedimiento aquí descrito es adaptable al uso en 
la producción de diversos materiales cerámicos de mezcla de 
óxidos para combustibles nucleares, tales como toria/urania, 
urania/urania y uranía/plutonia.

Para una mejor comprensión del invento, su alcance, 
sus ventajas de operación y de los objetos especificos conse­
guidos mediante su uso, se hace referencia a la siguiente de¿ 
cripción.

Este método inventivo y el procedimiento para el mis­
mo se describirán a continuación refiriéndose a la producción 
de un material particular de mezcla de óxidos para combusti­
bles nucleares, a saber, toria/urania; no obstante, no es in-30
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1

tención del solicitante que la invención se limite a este com-\ * *
1

' x .bustible nuclear particular..

$ A  '
El "proceso de adioión-gel" del solicitante para la

'  -  s  
s  ' producción de combustibles nucleares es una variación del co-

* cocido "proceso sol-gel" y del "proceso sol-gel modificado" y
análogamente comienza con la preparación de un sol o coloide

V  < de toria. De preferenoia, el material de partida es nitrato d(

.
torio cristalino, que se somete a desnitración en atmósfera

* de vapor a temperaturas próximas a 500°C para producir con
10

, t -
ello polvo de toria finamente dividido. A continuación, el pol

*3 t *) , * yo se mezcla con agua y algún ácido adecuado, preferiblemente
', x ácido nítrico, para formar un acide toria, es deoir un coloi­

de acuoso. Hasta este momento el procedimiento es similar al

- del conocido "proceso sol-gel". En el proceso mejorado, sin
15 embargo, el material fisionable no se añade al coloide de to-

ria como tal; sino que el coloide se seoa para producir la

- . . forma gel de toria. Este proceso de secado puede llevarse a

-
cabo mediante un dispositivo convencional de secado por eva­
poración para producir "shards" de gel configurado al azar o,

20 como alternativa y de preferencia, el secado pued,e realizarse 
haciendo pasar las gotitas de sol a través de un disolvente
secante o deshidratante para producir con ello esferas de gel 
secas. Debe observarse que el tamaño de estas esferas puede
ser controlado, por lo menos hasta cierto punto, calibrando

25 adecuadamente una boquilla de inyección a través de la cual
- se introduce en el disolvente secante un chorro del sol de

toria. Después de'qué las esferas de gel se han secado lo su-

. ficiente para que no tengan tendencia a adherirse entre si y
por lo tanto puedan ser manipuladas fácilmente, se clasifican

, 30 en diversos grupos de tamaños de partícula y se seleccionan
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las cantidades adecuadas de esferas de cada grupo de tamaños - 
para producir una distribución para su posterior procesado, 
estando determinada la seleoción de tamaños por las condicio­
nes particulares de compactación densa dictadas por los cono­
cidos procedimientos de compactación de elementos combustibles 
Las partículas o esferas no seleccionadas se separan del pro­
ceso en este punto.y pueden ser almacenadas para subsiguiente 
utilización o eliminación.

Debe observarse en este punto que el material requerí 
do para preparar las partículas de gel de toria es relativa­
mente barato comparado con el material fisionable y como las 
partículas no seleccionadas de gel de toria pueden requerir 
cierto reprocesado para hacerlas aceptables para su uso, la 
eliminación de tal material no resultará particularmente one­
rosa en lo que concierne al precio de costo de preparación del 
combustible. Además, la recuperación y el reciclado^del mate­
rial fértil es un asunto sencillo y barato oomparado con la . 
recuperación y el reciclado del material fisionable. Hasta es 
te punto del proceso no se ha introducido material fisiona- 
ble. Por consiguiente, el proceso puede llevarse a cabo hasta 
la etapa de gel y a través de la etapa de cl&sificación de ta 
maños sin ningún problema de criticidad del material que se 
está preparando, reduciendo con ello considerablemente la la 
boriosidad del procedimiento y los gastos de diseño del equi­
po para la manipulación del material. Además, como se elimina 
el problema de la criticidad, no existe limitación sobre el 
tamaño de la tanda de partículas de gel que puede ser produ­
cida e incluso es concebible que el proceso pueda llevarse a 
cabo en forma continua hasta este punto.

Una vez seleccionadas las partículas particulares de
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1 gel de toria que se van a tratar, la etapa siguiente y más im

- portante es la puesta en contacto de las partículas de gel con
un material fisionable en fase liquida, para impregnar direc-

't T" tamente las partículas de gel con el material fisionable. De

-t ^ preferencia, el material fisionable se encuentra en solución
-! 1. en un liquido e, incluso más específicamente, se prefiere una

S t ̂ solución acuosa de nitrato de uranilo como solución contenían
) T 1" * ^ do el material fisionable. Respecto a la operación de poner

/ en contacto el gel con el material fisionable, debe observar^-
10 , ' * se que este último se encuentra en forma hexavalente en el mo
3 t

mentó en que se pone en contacto con el gel. El contacto pue-
i, M de realizarse en un equipo convencional utilizando procedí -

mientos corrientes, por ejemplo puede hacerse pasar la solur-
ción de uranio por una columna estacionaria de gel de toria

15 o puede colocarse la solución de uranio en una bandeja o.cual
- quier vasija que contenga el gel de toria y agitar la mezcla;

no obstante, a continuación se discute un procedimiento espe-
cial preferido. Manteniendo la solución que contiene el mate-
rial fisionable a una concentración previamente determinada

20 y manteniendo esta solución en contacto con las partículas de
gel de toria durante un periodo de tiempo previamente deter-
minado, puede controlarse el grado de impregnación o infusión
del material fisionable en las partículas de toria. En*este
momento se encuentran' presentes en el proceso el material fi-

25 sionable y un moderador, de forma que deben emplearse prooe-
- dimientos de trabajo y normas de diseSo de criticidad. Des-

puás de haber separado las partículas de gel impregnadas del
contacto con la solución que contiene el material fisionable,
se calcinan las partículas por. coooión a una temperatura su-

30 perior a 1100°C durante un periodo prolongado de tiempo, en
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atmósfera de argon-hidrógeno gaseosos, para aumentar con ello- 
la densidad del producto resultante. Debe observarse que duran 
te el proceso de calcinación, el uranio (estado hexavalente)
3e convierte en óxido tetravalente (UOg)* Después de la coo- 
sión, el material combustible de óxidos mixtos más denso pue­
de compactarse en la forma y configuración deseadas de elemen­
to combustible por cualquiera de los procedimientos conocidos, 
tales como compactación vibratoria o compresión.

Las características físicas del material producido en 
el método mejorado descrito son similares a las caraoterísti- 
sas del material producido en el "proceso sol-gol" original o 
modificado. Las partículas ("shards" o esferas) producidas 
por calcinación de las partículas de gel tienen una densidad 
de 99+ % de la teórioa, son extraordinariaménte duras y prese* 
tan unas características de resistencia a desmenuzarse extre­
madamente elevadas. Utilizando una distribución de tamaSos de 
partícula previamente oalculada y los métodos conocidos de 
compactación de las partículas en las formas deseadas de ele­
mentos combustibles, el material puede compactarse basta una 
densidad aparente ligeramente superior al 85 % de la teórica 
en el éLemento combustible final producido.

Debe observarse que el proceso antes descrito es apli 
pable cuando las partículas producidas son "shards" o esferas; 
co obstante, por razones de reproducibilidad y uniformidad, s( 
prefieren en general las partículas esferoidales.

Debe tomarse nota especialmente en el proceso descri­
to del momento en que entra en juego el valioso material fi- 
¡sionable. En el proceso mejorado, este material no se adicio­

na basta que no se ha seleccionado la distribución de tamaños 

adecuada de partículas de gel entre la tanda total producida

t
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le partículas de gel. Puesto que, a excepción de una pérdida 
despreciable debida a la rotura de partículas, las partículas 
seleccionadas se convierten en el producto final, práotioamen 
te no se rechaza ninguna partícula a la que se haya adiciona­
do el material fisionable. Por consiguiente, tampoco existe 
necesidad de eliminar residuos y/o reprooesar el material fl- 
sionable rechazado y con ello se eliminan los gastos de equi­
po y tiempo para realizar estas tediosas operaciones.

En el'proceso sol-gel" conocido, en el que el material 
fisionable se añade al sol o forma coloidal del material fér­
til, la concentración máxima de material fisionable en el pro 
ducto calcinado terminado es alrededor de 6 átomos por cien­
to (material fisionable/material fisionable y material fértil) 
En él "proceso &e adición-gel" aquí descrito, al parecer no 
prevalece este límite superior. Por ejemplo, en una experien­
cia de laboratorio, se produjo un material combustible de to- 
ria/urania con una concentración de 15 átomos por ciento de 
uranio; además, no existe evidencia de que ni siquiera esta 
cifra represente el límite superior de la concentración de ma 
terial fisionable. El "proceso de adición-gel" aquí descrito 
puede ser utilizado para producir combustibles con una concen 
tración de material fisionable mayor que las que pueden obte­
nerse por el "proceso sol-gel" conocido. La posibilidad de lo­
grar mayores concentraciones de material fisionable convierta: 
al método aquí descrito en potencialmente útil.para la produc­
ción de combustibles nucleares para los llamados reactores re 
productores rápidos.

La etapa de poner en contacto las esferas de gel de 
toria con la solución que contiene el material fisionable es 
la más crucial y es a la que se refiere directamente el prooe

-  14 -
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Cimiento preferido. Además de utilizar tamaños de partículas- 
previamente seleccionados y concentraciones de material fisio 
dable controladas y previamente seleccionadas, es necesario 
3ue el intervalo de tiempo de la etapa de contacto, es decir 
el periodo de tiempo que transcurre entre la puesta en contan 
to y la separación de las esferas de gel y la solución que 
contiene el material fisionable, sea exactamente controlado 
para obtener la absorción específica deseada de material fisi( 
nable por las partículas de gel en condiciones reproducibles. 
De acuerdo con el procedimiento preferido, el contacto se con 
trola dejando caer libremente las esferas de gel a través d e . 
una columna fluida de múltiples pisos, en la que el fluido su 
perior es una solución que contiene material fisionable, tal 
como nitrato de uranilo y el fluido inmediatamente subyacente 
es un líquido separador no miscible. con el nitrato de uranilo. 
Conociendo el tamaño y el peso de una partícula esferoidal da 
da de gel y la densidad del nitrato de uranilo, puede calcu­
larse, aplicando la ley de Stokes, el tiempo de caída libre 
de la partícula a través de una altura dada de nitrato de ura 
nilo. Con esta información, puede establecerse previamente la 
altura del nitrato de uranilo en la columna fluida para lo­
grar el tiempo de contacto deseado y, por lo tanto, la absor­
ción total de uranio. Cuando la partícula pasa por la interfa 
se entre el nitrato de uranilo y el liquido separador, se des 
prende bruscamente del contaoto oon el nitrato de uranilo,' 
proporcionando de esta forma una terminación precisa y prede­
cible del periodo de oontaoto. Mediante este dispositivo, la 
operaoión de puesta en oontaoto se hace controlable y muy re- 
produoible.

Como la partícula que se va a impregnar con el mate-
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1 Tial fisionable está en forma de gel, cuando la solución que- 

contiene el material fisionable, por ejemplo nitrato de ura-
- <*'1 * *! niío, es una solución acuosa, al descender a través del ni-
 ̂i ^

1, ̂ ^ trato de urañiló, la partícula de gel puede absorber agua y
oon ello tener tendencia a regresar a la forma coloidal. Por

i * lo tanto, cuando la esfera de gel impregnada de uranio sale .
, ^ del nitrato de uranilo, puede tener tendenoia a adherirse a

T T * otras partículas o al equipo en el que se está realizando el
proceso. Por lo tanto es aconsejable que las partículas de

ior gel atraviesen la solución acuosa de nitrato de uranilo y,
por lo menos, el fluido separador, sin que las partículas se

!, M mezclen entre si de forma importante. Además es muy conveniei 
te disponer un disolvente deshidratante en la columna fluida

* debajo del nitrato de,uranilo, cuyo disolvente puede servir
15 adioionalmente como fluido separador. Por ejemplo, los disol-

* ventos líquidos tetracloruro de oarbono o tricloroetileno 
(ambos conteniendo aoetona) serian fluidos deshidratantes ade 
cuados, puesto que ño son miscibles con el nitrato de urani—
lo y pueden estar constituidos de forma que tengan una mayor

20 densidad que éste. Asi pues, haciendo descender individual­
mente las partículas de gel de toria a través de una columna
de dos pisos que contenga nitrato de uranilo y una masa sub-
yacente de disolvente deshidratante, las partículas de gel 
se recogerían en la base de la columna sin que aparecieran

25 problemas de adhesión entre partículas cuando son recogidas.

- En la interfase que separa el nitrato de uranilo acuo 
so del disolvente deshidratante, existe la tendencia por par-

- te del disolvente a extraer agua de la solución de nitrato 
de uranilo. Por consiguiente, para reducir al mínimo la ex-

30 tensión de la extracción de agua entre los fluidos de la oo-
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1 -iumna, las paredes que definen la columna presentan de prefe.

rencia un estrechamiento en la interfase para reducir al mi-
1\ T 1' 1 A ' nimo la superficie de dicha interfase*

Aunque en la actualidad no se conoce ningún liquido

.-5\' que tenga las características exactamente requeridas, también

 ̂ - Y ̂ es concebible que, para evitar que el disolvente deshidratan

í % te extraiga agua de la solución acuosa que contiene el mate-

A 1 ' rial fisionable, se utilizara un liquido intermedio con una
densidad menor que la densidad de la solución que contiene

í(f el material fisionable y no reactivo con la misma y mayor
que la densidad del disolvente deshidratante y no reactivo
con el mismo e inmisoible con ambos.

Después de recoger las partículas de gel impregnadas 
y secas, se calcinan para producir un material combustible

15 nuclear, ouya densidad se ha aumentado mucho, adecuado para
la compactación en las configuraciones de elementos combusti 
bles deseadas, por métodos conocidos en la técnica.

El invento ha sido descrito anteriormente por referen^ 
cia a ún método y procedimiento para la producción de combus

20 -tibie nuclear de toria/urania; no obstante, también compren­
de la produooión de otros materiales de mezclas de óxidos pa
ra combustibles nucleares, por ejemplo urania/urania y ura- 
nia/plutonia.

- En el material para combustible nuolear de urania/ura
25 nia, el material fértil es uranio P-238, mientras que el ma-

- terial fisionable es uranio U-23 3 0 D-235, preferiblemente 
este último. El proceóo para la preparación del material de
urania/urania para combustible comienza con una solución acug
sa de nitrato de uranilo en la que el uranio se encuentra

30 presente en estado hexavalente. La primera etapa del proceso
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-es la reducción del uranio al estado tetravalente por un pro­
cedimiento conooido, teniendo lugar la reducción sobre un ca 
talizador de platino en un autoclave presurizado con hidróge 
no. El nitrato de uranio tetravalente resultante es química­
mente inestable y el uranio debe ser separado del nitrato o 
volvería a ser oxidado rápidamente a la forma hexavalente.
La necesaria separación se realiza precipitando el uranio ooc 
solución acuosa de amoniaco para producir U(0H) ,̂' material 
que se separa de la solución por filtración y se lava. La 
torta del filtro lavada se convierte después en un coloide o 
sol hirviendo en ácido nítrico diluido. El sol asi obtenido 
se seca mediante un dispositivo convencional de calefacción 
lenta para producir "shards" o haciéndolo pasar a través de 
un disolvente secante para producir partículas esferoidales 
como se ha.deaorito más arriba. Las partículas así produci­
das se clasifican por tamaños y se selecciona pnrgrupo de 
distribuciones de partículas que presentan la clasificación 
por tamaños deseada. Las partículas de gel seleccionadas, que 
contienen uranio U-238 tetravalente, se ponen en contacto a 
continuación con el material fisionable en forma hexavalente 
(preferiblemente U-235) para oon ello infundir directamente 
las partículas de gel con el material fisionable. La etapa 
de puesta en contacto se realiza preferiblemente encontrándo 
se el material fisionable en forma de nitrato de uranilo U- 
235. Las partículas de gel asi impregnadas se oalcinan des­
pués para formar el material refractario denso antes descri­
to, adecuado para la compactación en configuraciones de ele­
mentos combustibles.

En la producción de material de urania/plutonia para 
combustibles nucleares, las esferas de gel de Urania U-238
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"se preparan en la forma descrita antes en relación con la pro 
ducoión de material combustible de urania/urania. El sol de 
urania se seoa para formar "shards" o* esferas de gel y se lie 
\an a cabo la clasificación de tamaños y la selección necesa­
rias. Las esferas de gel seleccionadas se ponen en contacto 
a continuación conplutonio en forma hexavalente, preferible­
mente como nitrato de plutonilo, para impregnar directamente 
el gel con el material fisionable. Las partioulas de gel asi 
impregnadas se cuecen después como operación preparatoria de 
la compactación, como se ha descrito anteriormente.

En resumen, la Patente de Invención que se solicita 
recaerá sobre las siguientes:



' - 2o -.

3 3 8 5 7 4
1 - REIVINDICACIONES

1. Un procedimiento para la,preparación de un mate-
' 1 rial de mezcla de óxidos para combustibles nucleares que com

- . prende la operación de poner en contacto un gel de un mate-
' ' I*'
. \ rial fértil nuclear con un material fisionable en fase liqui-
! ' da, para impregnar directamente dioho gel con dicho material

fisionable.
2. Un procedimiento según la Reivindicación 1 que in

* 1 cluye además las operaciones de la técnica precedente de prja

10* paráción de un ooloide de un material fértil nuolear y seoa-
do de dicho coloide para formar un gel y además incluye la

, ! .T  ̂  ̂> operación posterior de aumentar la densidad del gel impregna 
do por calcinación.

' 3* Un procedimiento según cualquiera de las preceden

' 15 tes reivindicaciones en el que la combinación de material
fértil y fisionable es toria y urania, urania y urania o ura
niayplutonia.

4* Un procedimiento según cualquiera de las preceden 
tes reivindicaciones en el que el material fisionable se en-

20 cuentra en forma hexavalente en el momento de la operación dt
puesta en contacto.

5. Un procedimiento según cualquiera de las preceden
- tes reivindicaciones e¿ el que el material fisionable en fa

se liquida es nitrato de uranilo o nitrato de plutonilo.

25 6. Uh procedimiento según cualquiera de las preceden
tes reivindicaciones en el que la concentración de material

- fisionable tiene un valor previamente determinado en el mo-

-
mentó de la operación de puesta en contacto y esta operaoión 
se lleva a cabo durante uh periodo de tiempo finito, previa-

30 mente determinado*
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- 7* Un procedimiento según cualquiera de las preceden­
tes reivindicaciones en el que la operación de secado compren 
de el paso de gotitas de material fértil ooloidal.a través 
de un disolvente secante, oon lo que las partículas salen 
esencialmente en estado de gel como partículas esferoidales 
en general*

8* Un procedimiento según cualquiera de las preceden 
tes reivindicaciones en el que el gel comprende una multipli 
cidad de partíoulas en forma de gel y además comprende las 
operaciones de seleccionar entre dicha multiplicidad de pan- 
tículas en forma de gel un grupo de partículas con una dis­
tribución de tamaños previamente determinad^ y someter sola­
mente las partíoulas seleccionadas a.la operación de puesta 
en oontacto del prooeso.

9* Un procedimiento según cualquiera de las preoeden 
tes reivindicaciones en el que el material fisionable se en­
cuentra en solución en un liquido durante la operación de pues 
.ta en contacto, cuya solución liquida es preferiblemente una 
soluoión acuosa y en el que el coloide se prepara preferibün 
mente en forma de coloide acuoso.

10. Un procedimiento según cualquiera de las prece­
dentes reivindicaciones en el que la operación de puesta en 
contacto se realiza haciendo pasar las partículas de gel del 
material fértil nuclear a través del material fisionable en 
fase líquida y la puesta en contacto se concluye haciendo pa 
sar el gel asi impregnado directamente desde el material fi­
sionable a un fluido separador para terminar bruscamente y 
de forma controlada la impregnación del gel por el material 
fisionable.

11. Un procedimiento según la Reivindicación 10 en
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t,-el que la puesta en contacto se realiza sin que prácticamen­

te las partículas de gel se mezclen al descender a través de 
una columna líquida de múltiples pisos, cuya porcién supeiiot 
contiene el material fisionadle y cuya porción inferior oon- 
tiene el fluido separador, siendo todos los fluidos no mis- 
cibles con los fluidos inmediatamente adyacentes a ellos.

12. Un procedimiento según la Reivindicación 11 en 
el que las dimensiones de la masa fluida de material fisio­
nadle se calculan previamente para conseguir un tiempo de 
descenso de las partículas a través de la misma previamente 
calculado y controlado, el fluido separador es un disolvente 
secante para impedir la adherencia entre las partículas im­
pregnadas y la columna fluida se estrecha en el menisco de 
los fluidos para reducir la superficie de la interfase en­
tre ellos. ,

13. Se reivindica por último como objeto sobre el 
que ha de recaer la Patente de Invención que se solicita:
"UN PROCEDIMIENTO PARA LA PREEARACION DE UN MATERIAL DE 
CLA DE OXIDOS RARA COMBUSTIBLES NUCLEARES". .

Todo tal como queda descrito y reivindicado en la - 
presente Memoria descriptiva que consta de veintidós páginas 
mecanografiadas.

Madrid, 26 Marzo,1967 
BERNARDO UNGRIA
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