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MEMORIA DESCRIP

para solicitar PATENTE OE INVENCION £N ESPANA por 20- aos
a nombre de COMMISSARIAT A L’ENERGIE ATOMIQUE,

entidad francesa

establecida en 29, rus de la Fédération, Par{s 158, Francia

port “PROCEOIMIENTO DE FABRIGCACION DE MATERIAL COMBUSTIBLE
NUCLEAR"
(Clase Internacional G2lc)
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El presente invento debidg, a los Sres.
Guy Dean, Jacques Delafosse, Bernard Francois y Robert
Lorenzelli tienc como objeto un nueve material combusti-
ble nuclear que posse un excelente comportamiento en pila,
utilizable especialmente sn los reactores ds agda Yigera y-
en los reactores de neutronss rgpidos. 7

Hasta ahora ha planteado muchas pfa#;
blemas la fabricacién de combustibles nucleares que égbaén'
un tuen coﬁportamiento bajo irradiacitn. Los cumbustlpigg'
generalmente utilizados estédn constituidos por pastii}é;
fritadas de 6xido de uranio.y/o de elementos transurégiéz
dos cuya densidad es de 70 a 95 € de la densidad méxiﬁ;'k
te6rica. Sae ha comprobado que ninguno de ioé coﬁbu;:ibleé
utilizados hasta ahoia se habia revelado enteramente’sabis- f-
factorio a la vez desde sl punto de vista dg la estéﬁ}fé-
dad térmica, de la resistencia mecénica y de la acoﬁbﬂ%;:
cién del hinchamiento durante la utilizacién en pilgk?f'

Entre los procedimientos, condcidos
hasta shora, de fabricacién de pa;tillas fritadas utili=
zables en calidad de combustible nuclear, éé'puedercitar
especialmente el procedimiento descrito eh.la patente es-
pafiola 356,814 del 15 de octubre de 1969, que consiste
én- partirs de un polvo de 6xido da uratio y/o de élemen-

tos transurdnidos y en afiadirle naftaleno en forma de es=

feras calibradas con un didmetro comprendido sntre 50 m
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y 200 A, Las pastillas fritadas as{ obtenidas sran esta-
bles térmicamente psro, por el contrario, mecénicamente
frégiles; en particular, la rectificacién ds lg supsr-
ficie daba lugar a la formaci6n de estallidos. Ademés,
durante la utilizacidn en pila ds estas pastillas se ma-
nifestaba comc mediocre la accmodacién del hinchami?npn.

La solicitante ha estudiado estéisfb—
blema y ha descubierto que trozos fritados de 6xido_ﬁ§ff
uranio y/o de elementos transurdnidos que tisnen una 954
ma de porosidad bién definiqa, respondian a estos @rgef-
criterios necesarios para su utilizacién como cOmbuéfible
Auclear, & saber estabilidad térmica, resistencia mébéqi-
ca y acomodacién del hinchamiento. La solicitante'ﬁ;ff
sncontrado igualmente los medios necesarlos para féﬁ#i—
car trozds fritados que tienen esta gama de ponosidédj.
bien definida. »

£l material combustible nuclearrcnn—
forme al invento ss caracteriza porque estd constitufdo
por trozos fritados de 6xido de uranio y/o de elamentds
transurdnidos cuyo didmetro de poros esti comprendido
enttre 4 y 40 M.

En efacto, la solicitante ha descu-
hisrto gue cuando log Sombustibles nucleares utilizados
hasta ahora tenfan poros inferiores a 4 u, la elimina-

cibn de sstos pequefios poros bajo irradiacién entrafiaba
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una nefasta densificacién del producto., Por otro ladao,
la solicitante ha encontrado que, por el contrario, cuan-
do los combustibles nucleares tenfan pérOS superiores a
40 u, eran mecinicamente frégiles y ademds no permitfan
acomodar 8l hinchamiento debido a las productos ds fiisién
s6lidos y gaseosos durante la utilizacibn en pila.

Asi, - el material combustible nuc{éﬁq;; ,

segbn 8l invento, por el hacho de qus tisne una poraosi=-:

dad estable y controlada, comprandida entre 4 y 40 Ay "~

manifiesta un excelente comportamiento en pila. .,

ca? e

€1 invento tiene igualmente como oDJegf
to el procedimiento de fabricacién del material arribas -~
definido. Este procedimiento sstéd caracterizado porque -.~

se reducs a polvo 6xido de uranio y/o alementos transuré« .

nidos, se afiade a dicho polvo de 1 a 6 % en peso de uﬁ:'2~

compuesto organico veoldtil cuya granulemetria calibrad;:'
es inferior a 40 u, se comprime la mezcla en frio :-:—Il.'a:":~
forma de trozos, Yy se somete a dichos trozos a un F;ita-.
do. ‘ ' '

Segln una caracteristica ventajosa
del invento, él compuesto orgdnico volatil estd constitufe
do por naftaleno. La obtencién de naftaleno que tenga
una granulometrfa inferior a 40 Uy nhecesaria para la
realizacién del procedimiento segdn el invento, pusde

afectuarse de dos maneras:
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- bien sea por pulverizacién, a sa~
ber disolucidén de naftaleno comercial en un disolvents
ordanico #al como bencens o triclorocetilsno, y luasgo pro-

yeccidn de esta solucién sobre una superficie plana vy
recuperadién del polvo obtenido,

~ bien sea por decantacibén, a sa-
ber disolucién en calisnte de naftaleno comercial enlééuaf
y luego decantacién en frio. T

Segln otra caracteristica del invehé';
to, 8l compuesto orgdnico velitil estd constituifde qu;:
diazocarbamida.

Se puede utilizar igualmente, comu com=-
puesto orgénico volitil, carbonato de amonio.

Se dan saguidamente dos sjemplos de -
fabricacidn de un mataerial combustible segtin el invaﬁ- =
to, B8ien entendido, estos ejemplos no tiensn ningln ca-
ricter limitativo con respecto al invento, -

EJEMPLO I

A polvo de 6xido de uranio U02, obte-
nido por un procedimiento clisico, tal como calcinacién,
reduceibn y trituracién, se affade 1% de naftaleno de gra-
nulometrfa inferior a 40 w, preparado segin unc de los

dos métodos antes descritos.
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Se llevs seguidamente a la mezcla de
UOé'+ naftsleno a la forma de pastillas por compresidn en
frio bajo una.presidn de 5.000 bsrias. ' '

A conpinuecién se somete a fritado s
estss pastillas a uha temperatura de 1.72592C durasnte seis
horas en uns stmdsfera reductors constituida por 10% de
hidrégeno y 90% de argdn.

Las pasfillas obtenidés presentan
poros, de los que los més grandesr son de aproximadsmente
308 40 p y los mis pequefios de aproximadamente 5 m. E1l
espectro de distribucidén muestra que el diémetrb medio
es de gproximadsmente 8 u. |

La densidad de lss pastillas asi

obtenidas es de 91 a 95% de la densidad mixima telrica.

Ta notable estabilidad térmica de
las pastillss asi prepsradss se manifiesta claramehté
en la tabla que sigue. Esta tsbla indica las variacio-
nes de densidad de psstillas de UO, preparsdas segin el

invento después de un tratamiento térmico a 1.7252C duran-

te veinte horas, durante cincuenta horas y durante cien

horas. Esta tabla indics igualmente, a titulo cohparati—
vo, las variaciones de densidad que resultan del mismo
tratamiento térmico para pastillas de U0, preparadas se-

gin uno de los procedimientos de la técnica anterior.



L8y

Producto fritado ? inicial

g/en’ ' f
% de la teo- recocido recocido recocido
ria 7 20 horas 50 horag 100 horas
U0, segﬁﬁ el . .
invento ' ' 10,244 0,41 0,50 0,55
, i ' 93,47
| U0, de 1a téenics 10,20 3,65 3,94 4,08
anterior 93,06

, En esta tabla se ve que la variacidn
de densidad de las pastillas segln el invento es mucho me=-
nor que la de lss pastillas de la técnica anterior.

La figurs finica sneja muestra igual=-
mente el progreso téenico sportado por el invento. Esta
figurs rebresenta las curvas.obtenidas en estudios de den-
sificacibn fuera de pila, a ﬁna temperatura de 1.7252C,
-de diféreptes pastillas de U0, cldsico (eurva 1), de de-
‘sechos de U62 que ya han servido y recirculedo (curvs 2),
" de pestillas de U0, conformes al invento (curva 3). La
. curve 3 muestrs con claridad que la densidad no varia

précticsmente conrel tiempo, y que la estabilidad tér-
,»miqa.eé claramente meﬁorada con relacién a los Oxidos

¢lésicos (en un factor de 10 aproximadamente).
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EJEMPLO 2

. A.polvo de 6xido de uranio UUZ’ obteg-
nido por un procedimiento clésico, se afade 1% da diazocar
bamida adquirida en el comercio, con una granulometr{a com-
prendida entre 10 y 20 .,

Sequidamente se lleva a la mequé‘ﬁﬁ

Uo, + diazocarbamida a la forma de pastillas por compre~

2, =
e w =

sibn en frio bajo una presién de 5.000 barias. L.

v oa

A continuacién se somete a fritﬁqé,a
estas pastillas a una températura de 1.7002(¢ durané;’é&én
trohoras en una atmésfera, bien sea de hidrégeno sqpo;
bisn sea de hidrégsno que contiene 3% de agua.

La densidad de las pastillaa aqﬁ;é;ﬁae
nidas es inferiar a 10,35.

La variacifn da densidad de astéézi:
pastillas de UDZ’ después ds un tratamiento térmicni;‘;
1.7202C durante 20 horas, es ds 0,60%.

La presents salicitud que corrssponde
4 la presentada en Francia, el 7 de Junio te 1.973, bajor
el ndmero EN 73 20789, se acoge a los beneficios del Arti-

tulo.51 del vigsnte Estatutc sobre Propiedad Industrial.

e
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REIVINDICACIONES

?

Log puntos da invencién propia y nueva,
que se presentan para que sean objeto de la presente ééliéz
citud de Patents de Invencién en Espafia, par VEINTE aé?é;,
son los qus ss racogen en las reivindicaciones siguiehtaé}

12, Procedimiento de fabricacién de
material combustible nuclear,'que sstd constitufdo por -
trozos fritados de 6xido de uranio y/o de elementos transu-
rédnidos cuyo didmetro de poros estid comprendido entre -4 v 40
M, caracterizado porgue se raduce a poluc 6xido de uranic
y/o elemento transurénido;, ge afiade a dicho polvo 1 57'

6% en peso de un compuesto orgdnico volitil cuya gran@io;
motrfa calibrada es inferior a 40 u, se comprime en fric
a la mezcla a la forma de trozos, y se somets a dichoe
trozos a un fritado, ’

22,~ Procedimiento seqln la reivin-

dicacién 12, caracterizado porgue el compuasto organico

vol4til estd constitufdo por naftaleno.
32,- Prccedimianﬁa seglin la reivin-
dicacién 22, caracterizado porque el naftalenoc es prepa-

rado per disolucién de naftalsno comercial en un disol-
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LN/
15,6, 74

.material combustible nuclear.

vente organico, proyeccién de dicha solucién sobre una
superficie plana y recuperacién del polvo fino de nafta-
lenc asi obtenido.

42,- Procedimiento segin la reivine
dicacién 22, caracterizado porgue el naftalaﬁo as prep;-

rado por disolucién en calientg de naftaleno comercial

Lo
[

en agua, seguido por una decantacién sn frio.

52,~ Procedimiento segln la reiyiﬁéj’

dicacién li,'caracterizado porque el compuesto 6rganidﬁ’

R

vaolitil est4 constitufdo por diazocarbamida. Ty

2 oz e

5]

62, Procedimisnto de fabricacion de

Tal y come ss ha descrito en la ﬁé$§;;
ria gue antecede, representado en log dibujos que seﬂﬁéﬁh—”
pafian y para los finas que se han aspecificada. ',‘ii

Esta Memoria consta de diez hojagigsnri—

tas a miquina por una sola cara.

fladrid,
p.A.
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