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RESUMEN DE LA INVENCION
Las re a liz a c io n e s  i l u s t r a t i v a s  de l a  invención des­

c riben  p a s t i l l a s  de com bustible p a ra  re a c to re s  n u c lea re s  don­
de la s  p a s t i l l a s  p resen tan  una porosidad  c o n tro lad a  y r e l a t i '  
vamente homogénea que absorbe e l  hincham iento d e l com busti­
b le  y perm ite  que lo s  gases de f i s ió n  escapen de e s ta s  pas­
t i l l a s .  T ípicam ente, unas pequeñas e s fe ra s  de b a ja  densidad , 
que pueden form arse a p a r t i r  de un m a te r ia l  muy v o l á t i l ,  se  
mezclan con un com bustible n u c le a r  en polvo y se prensan y 
s in te r iz a n  en p a s t i l l a s  de densidad apropiadam ente b a ja  p a ra  
o b ten er un producto m ejorado.

ANTECEDENTES DE LA INVENCION -
Campo de la  in v en c ió n . E sta  invención  se r e f i e r e  a  

métodos y a un a p a ra to  p a ra  l a  obtención de productos s i n t e ­
tiz a d o s  y , más específicam en te , a  métodos y ap ara to  p a ra  l a  
producción de p a s t i l l a s  de com bustible n u c le a r  de porosidad  
generalm ente uniform e y s im ila re s .

D escripción  de l a  té c n ic a  a n te r i o r . Se han puesto 
a  punto d iv e rsa s  té c n ic a s  para  l a  m anufactura de p a s t i l l a s  
de com bustible n u c le a r  pero ninguna de e l l a s  ha conseguido 
p ro p o rc io n ar un producto constantem ente s a t i s f a c to r io .  En e s ­
te  a sp e c to , es im portan te  comprender e l  am biente único y esen 
c ialm ente  h o s t i l  en e l  que se u t i l i z a n  e s ta s  p a s t i l l a s .  Bási 
camente, la s  p a s t i l l a s  in d iv id u a le s  de dióxido de u ra n io , u 
o tra s  p a s t i l l a s  de com bustible n u c le a r , se cargan y se s e l la n  
en un tubo m etá lico  hueco, a l to  y e s tre c h o . E sta  b a rra  de com 
b u s tib le  o "aguja de com bustible" foima p a r te  de un conjunto 
de b a rra s  s im ila re s  que e s ta b le c en  una acum ulación de mate­
r i a l  f is io n a b le  en concen trac ión  s u f ic ie n te  p a ra  m antener 
unas reacc io n es de f i s ió n  sostenidas den tro  d e l núcleo  de un
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re a c to r  n u c le a r .
E stas reacciones de f i s ió n  producen c a lo r  que puede 

s e r  u t i l i z a d o  para  p ro d u c ir  energ ía  ú t i l ;  n eu tron es, que son 
la s  p a r t íc u la s  n u c lea re s  que in ic ia n  y mantienen la s  re a c c io ­
nes de f i s ió n ;  y productos de fu s ió n , que habitualm ente son 
ra d ia c tiv o s  y deben quedar contenidos den tro  de la s  b a rra s  
de com bustible in d iv id u a le s  por razones de sa lu d  y seguridad . 
A sí, lo s  núcleos de m a te r ia l  f is io n a b le s ,  a l  ab so rber un 
n eu tró n , se escinden más o menos por la  m itad, formando a s i  
l a s  m itades lo s  núcleos de dos elementos to ta lm en te  d ife re n ­
t e s ,  algunos de lo s  cuales se encuentran en estado gaseoso 
bajo la s  condiciones de tem peratura  y p re s ió n  re in a n te s  den­
tro  de l a  b a rra  de com bustib le . En e s ta s  c irc u n s ta n c ia s  de 
elevada tem peratura  y form ación de elementos con propiedades 
f í s i c a s  y químicas d ife re n te s  den tro  de la s  p a s t i l l a s ,  cons­
t i tu y e  una ta r e a  ex trao rd inariam en te  d i f í c i l  la  necesidad  de 
m antener la  in te g rid a d  de la  b a rra  de com bustib le.

Quizá l a  fu en te  más im portante de d if ic u l ta d e s  en 
e s te  aspecto  es causada p o r l a  in e s ta b i l id a d  e s t ru c tu ra l  de 
la s  p a s t i l l a s  de com bustib le . la s  p a s t i l l a s  de com bustible, 
por ejem plo, bajo  la s  condiciones frecuentem ente e n c o n tra d a s . 
dentro  de lo s  núcleos de lo s  re a c to re s , tie n e n  tendencia  a 
"h incharse" y experim entar v a riac io n e s  de la s  dimensiones 
f í s i c a s .  La causa o causas de e s te  hincham iento no se  conocen 
por completo pero , no o b s ta n te , se  ha observado e s te  fenóme­
no muchas veces. Es ev iden te  que, dado e l  am biente h a b itu a l 
de l núcleo d e l re a c to r ,  in c lu so  v a ria c io n e s  re la tiv am en te  pe­
queñas de la s  dimensiones de la s  p a s t i l l a s  pueden h ace r que 
e l  tubo m etálico  c ircun dan te  re v ie n te  o se  a p la s te  y l ib e re
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productos de f i s ió n  r a d ia c t iv o s .
También debe p e rm itir s e  que e l  gas ra d ia c tiv o  gene­

rado den tro  de la s  p a s t i l l a s  escape a un espacio  vacio den­
tro  de la  e s tru c tu ra  de la  b a r ra , p a ra  c o n tr ib u ir  a  p re s e r ­
v a r  l a  in te g r id a d  f í s i c a  de la s  p a s t i l l a s  in d iv id u a le s .

A lo  la rgo  de lo s  años se han puesto  a punto v a r io s  
métodos de m anufactura de p a s t i l l a s .  E stas  té c n ic a s  r e f l e ­
jan d i fe r e n te s  in te n to s  de su p era r lo s  e fec to s  d e l  h in ch a- 
m iento de l a  p a s t i l l a  de com bustib le . Fundamentalmente, todas 
l a s  so lu c io n es  p ropu estas  parecen hab er sido  d i r ig id a s  a  l a  
p rep a rac ió n  de una p a s t i l l a  de com bustible de densidad ade­
cuadamente b a ja , c a ra c te r iz a d a  po r una po rosidad  co n tro lad a  
y uniformemente d i s t r ib u id a .  En e l caso id e a l ,  e s ta s  p a s t i ­
l l a s  de densidad b a ja  deben abso rber e l  hincham iento d e l com 
b u s tib le  bajo  condiciones severas de p re s ió n , tem peratu ra  y 
ra d ia c ió n  en e l r e a c to r .  E stas té c n ic a s  de p reparación  de 
p a s t i l l a s ,  s in  embargo, no son to ta lm en te  s a t i s f a c to r ia s .

En algunos caso s, se combina un a d i t iv o  v o l á t i l  con 
e l  com bustible n u c le a r  p u lv e rizad o . Al c a le n ta r  para  p e rm it ir  
que e l  com bustible pu lverizado  se s in te r i c e  o fu sione  en una 
masa, l a  m a te ria  v o l á t i l  debe evaporarse  y , de e s ta  forma, 
p ro d u c irse  una e s t ru c tu ra  de p a s t i l l a  r e s i s t e n te  pero p o rosa . 
D esgraciadam ente, e s ta  té c n ic a  de v o la t i l i z a c ió n  frecuentem en 
te  d e ja  un res id u o  in d eseab le  dentro  de lo s  poros o un volumen 
vacío  in s a t is fa c to r ia m e n te  pequeño.

Hay o tra s  té c n ic a s , por ejem plo, que se fundan en 
e l  método de granulado d e l polvo com bustible o que hacen uso 
de polvos com bustibles mezclados en lo s  que cada uno de lo s 
polvos c o n s titu y e n te s  de la  mezcla es tra ta d o  térm icam ente 
a una tem pera tu ra  d ife re n te  an te s  de s e r  mezclados e n tre  s i
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Estos y o tro s  problemas que han c a ra c te riz ad o  a l a  
té c n ic a  a n te r io r  han sido  r e s u e l to s ,  en a l to  grado, mediante 
e s ta  in ven ción . I lu s tra t iv a m e n te , se mezclan unas pequeñas 
e s fe ra s  de ba ja  densidad y qu izá  conteniendo su s ta n c ia s  a l t a  
mente v o lá t i l e s ,  con una c a lid a d  s in te r iz a b le  de polvo combus­
t i b l e  n u c le a r . La mezcla de polvo y e s fe ra s  se comprime en 
p a s t i l l a s  que después se s in te r iz a n .  De acuerdo con la  n a tu ­
ra le z a  f í s i c a  de la s  e s fe ra s  de l a  m ezcla, se produce una 
con tracc ió n  d e l volumen de la s  e s fe ra s  por evaporación o se  
g a s if ic a n  completamente. Esto produce una d is tr ib u c ió n  u n i-  
foime g en e ra l de po ros, cada uno de e llo s  de un volumen ade­
cuadamente co n tro lad o , que produce en e l  agregado una f ra c ­
ción  vac ia  predeteim inada p a ra  cada p a s t i l l a .

Más especialm ente , en re la c ió n  con la s  té c n ic a s  de 
evaporación , se m ezcla.una c a lid a d  s in te r iz a b le  de polvo ce­
rámico de dióxido de u ran io  (UOg) con una can tidad  de e s fe ra s  
de "gel" de UOg* E stas e s fe ra s  de g e l son esencialm ente pe­
queñas p a r t íc u la s  de UOg rodeadas de agua. El tro q u e l de una 
p rensa  de p a s t i l l a s  se  l le n a  con una mezcla razonablem ente 
unifoim e de e s te  m a te r ia l de a lim en tac ió n . El m a te r ia l  del 
tro q u e l es prensado a una p re s ió n  comprendida e n tre  10.000 . 
y 40.000 lib ra s /p u lg a d a ^  (p s i)  (703 y 2812 kg/cm ^). la  pas­
t i l l a  p reprensada o "verde" se saca después d e l tro q u e l y se
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s in t e r i z a  a tem peratu ras comprendidas aproximadamente en tre  
1200 y 1650°C p a ra  form ar p a s t i l l a s  r e s i s t e n te s  y de poca 
densidad de com bustible n u c le a r . Durante l a  s in te r iz a c ió n , 
además, se ha observado que e l  agua d e l g e l se  evapora y 
que la s  e s fe ra s  de g e l experim entan una co n tracc ió n  l i n e a l  
de a lred e d o r de un te r c io  d e l rad io  de l a  e s fe ra , produciendo 
a s í  un volumen vacio  e fe c tiv o  d e l 70 %.

En e s te  aspecto  se  ob tienen  v a r ia s  v e n ta ja s  más. las 
e s fe ra s  de g e l s in te r iz a d a s  ig u a lan  por completo la s  concen­
tra c io n e s  de elem entos pesados, no se agregan impurezas a l  
s is tem a y se consigue un exce len te  c o n tro l d e l tamaño de p a r­
t í c u la ,  que conduce a s í  a un mayor c o n tro l de la  po rosidad .

De una forma algo  s im ila r  en cuanto a  la  g a s i f ic a ­
c ió n , se mezclan "ec o e sfe ra s" , es d e c i r ,  m inúsculas e s fe ra s  
huecas que p resen tan  densidades d e l  orden d e l 40 2- de su  den 
sidad  máxima te ó r ic a ,  con e l  polvo com bustible n u c le a r p a ra  
ob ten er un polvo g lo b a l apropiado y una densidad " e c o e s fé r i-  
ca" c a ra c te r iz a d a  por una d is tr ib u c ió n  esencialm ente uniforme 
de l a  po rosidad  en to d a  l a  m ezcla. El polvo y la  combinación 
de "eco esfe ra s"  se compacta en la  forma de p a s t i l l a s  h a b itu a l 
y se c a lc in a  p a ra  s i n t e r i z a r  e l  polvo com bustible y v o l a t i l i  
z a r  la s  "eco esferas"  con o b je to  de ob ten er un producto de h 
ja  densidad y apropiadam ente r e s i s t e n te .

Debido a que la s  "eco esferas"  se  forman habitualm en­
te  a p a r t i r  de v id rio ,:  cerám ica o m a te r ia le s  epoxi, e x is te  
e l  p o s ib le  inconven ien te  de que queden contam inantes r e s i ­
duales en la  p a s t i l l a  c a lc in ad a . Por co n sig u ien te , parece 
que la s  "eco esferas"  epoxi son adecuadas especialm ente  para  
e s ta  a p lic a c ió n  porque, a tem pera tu ras e lev ad as , e l  producto 
epoxi se v o l a t i l i z a  formando monóxido de carbono (CO) y d ió -
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xido de carbono (CO2) y dejando solam ente carbono como p o s i­
b le  contam inante en la s  p a s t i l l a s  de com bustib le .

Además, a h o ra 'se  ha encontrado que no solam ente se 
e s ta b le c e  una porosidad  más uniforme en la s  p a s t i l l a s  de 
com bustible sino  que también la  densidad d e l producto s in te -  
rizado  puede s e r  co n tro lad a  m ediante la  se le c c ió n  apropiada 
de lo s  tamaños de la s  e s fe ra s .

Las d iv e rsa s  propiedades de novedad que c a ra c te r iz a n  
l a  invención  e s tá n  in d icad as en e sp e c ia l en la s  r e iv in d ic a d o  
nes d e l apóndice que forman p a r te  de e s ta  memoria. P ara  una 
mayor comprensión de la  invención , de sus v e n ta ja s  o p e ra tiv a s  
y de lo s  o b je tiv o s  e sp e c íf ic o s  conseguidos m ediante su u t i l i ­
zac ión , rem itim os a la  d e sc rip c ió n  a d ic io n a l en la  que se  
i l u s t r a  y d esc rib e  una re a liz a c ió n  p re fe r id a  de l a  in ven ción .

DESCRIPCION DE LAS REALIZACIONES PnnPHRTHAH
P ara  una a p rec ia c ió n  más completa de la  invención , 

se  d e sc rib e  a  con tinuación  un ejemplo e sp ec ífico  de la  p r á c t i  
ca de l a  misma.

Se mezcla un polvo cerámico de UO2 Grace-Davison 
con can tid ad es  predeterm inadas de e s fe ra s  de g e l de UOg. En 
e s te  a sp e c to , la s  e s fe ra s  de g e l  u t i l i z a d a s  t ie n e n  un diáme­
tro  de 800 -mieras aproximadamente en un grupo de ensayos y 
un diám etro de 30 m ieras aproximadamente en o tro  grupo de en­
sayos. Las p a s t i l l a s  se comprimen a p re s io n es  q u e  . o sc ila n  
e n tre  10.000 y 40.000 p s i  (703 y 2812 kg/cm^) an te s  de la  
s in te r iz a c ió n .  Despuós se  s in te r iz a n  la s  p a s t i l l a s  y , como 
p a r te  d e l proceso de s in te r iz a c ió n ,  a lre d e d o r d e l 30 % de la  
su s ta n c ia  en foxma de g e l que c ircunda  a l  UOg se evapora o 
d is ip a , dejando una e s tru c tu ra  porosa en la  p a s t i l l a  s i n t e r i -



zada. Los datos experim enta les para  e s ta s  p a s t i l l a s  e s tán  r e ­
sumidos a con tinuación :

- TABLA. I  '
. Datos de la s  p a s t i l l a s
5

NS de 
l a  pas t i l l a

E sfe­r a s ,% en peso

Tamaño de la s  e s fe ra s  (m ieras)
P resió n  deprensado,psi(ka /cm 2 ) Densidad en crudo(% D.T.)

Densidad s i n t e r i z a ­d a ^  D .T.)
4 20 800 10.000(703) 41,3 —

5 20 8oo 10. 000(703) 40,0 -
IÓ 6 20 800 10.000(703) 39,7 -

7 20 800 10. 000(703) 38,8 -
8 20 800 10.000(703) 37 ,6 -

9 20 800 10. 000(703) 39,1 -

10 20 800 10.000(703) 40 ,2 -
18 11 . 20 800 10.000(703) 43,5 -

16 20 800 10.000(703) 36,4 74,3
17 20 800 10.000(703) 39,8 74,5
18 20 800 20.000(1406) 42,8 83,5
19 20 800 20.000(1406) 44,4 85,3

20 20 20 30 20.000(1406) 42,0 81,7
21 20 30 20.000(1406) 41,8 80,4
22 20 30 30.000(2109) 47,4 84,8
12 10 800 20.000(1406) 44,3 76,5
13 10 800 20.000(1406) 44,3 85,2

25 14 10 800 30.000(2109) 48,3 86,6
15 10 800 30.000(2109) 47,2 85,2
3 20 800 40.000(2812) 47,2 -
2 0 - 20.000(1406) - -
1 0 - 20.000(1406) 47,0 -

30 D.T. es l a  densidad te ó r ic a .



-  9 -

1

8

10

18

20

28

30

la s  p a s t i l l a s  producidas en la  foima d e s c r i ta  demues­
t r a n  que m ediante e s ta  té c n ic a  se  ob tienen  p a s t i l l a s  de ba ja  
densidad y que puede hacerse  uso de l a  can tid ad  y tamaño de 
la s  e s fe ra s  de g e l a s í  como de la  p re s ió n  de prensado p a ra  
v a r ia r  l a  densidad de la s  p a s t i l l a s .  En e s te  a sp ec to , la s  e s­
fe ra s  de g e l adecuadas p a ra  uso en e s ta  invención están  des­
c r i t a s  con más d e ta l le  en la  obra Sol-G el P rocesses fo r  Ce-  
ramic N uclear F u e ls , I n te rn a t io n a l  Atomic Energy Agency, Viena, 
1968.

Un m ontaje ceram ográfico esm erilado pero no pulim enta­
do de una p a s t i l l a  nB 5 a 15 aumentos in d ic a  que l a  d i s t r i ­
bución de e s fe ra s  no parece s e r  muy homogénea. E sta f a l t a  apa 
re n te  de homogeneidad, s in  embargo, fué a tr ib u id a  a no haber 
re a liz a d o  un esfuerzo e sp e c ia l p a ra  homogeneizar la s  e s fe ra s  
en e l polvo de UOg. La misma p a s t i l l a ,  p u lid a  y e s tu d iad a  a 
100 aumentos mostró una gran  proporción de crecim iento  de g ra  
nos en una e s fe ra  de a l t a  densidad que hab ía  sido in c ru s ta d a  
en la  m atriz  de la  p a s t i l l a  de UOg. E sta e s tru c tu ra  de grano 
grande no es común a la s  e s fe ra s  norm ales de UOg s o l - g e l .  Sin 
embargo, se  cree que esto  ocu rrió  porque la  tem peratura  de 
s in te r iz a c ió n  de l a  p a s t i l l a  nS 5 (1650°C) e ra  muy su p e rio r  
a  la  normalmente u t i l i z a d a  en lo s  procesos de s o l-g e l  (ap ro­
ximadamente^ 1200°C) .

Con resp ec to  a l  uso de eco esfe ras  en lu g a r  de. la s  e s fe ­
ra s  de g e l a n te s  consideradas, debe observarse  que e s ta s  e s fe ­
ra s  huecas de v id r io ,  cerám ica o epoxi son m anufacturadas por 
Emerson and Cuming, In c . de Cantón, M assachusetts. E stas eco- 
e s fe ra s , además, son completamente huecas y p resen tan  d en si­
dades d e l orden d e l 40 % de la  densidad te ó r ic a .

Las e s fe ra s  epoxi parecen s e r  la s  más adecuadas para
J
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e s ta  invención  porque, a  tem pera tu ras de s in te r iz a c ió n  e lev a ­
das, e l  epoxi debe descomponerse foimando monóxido de carbono 
y d ióxido de carbono v o l á t i l e s ,  quedando solam ente carbono c o ­
mo p o s ib le  contam inante en l a  e s tru c tu ra  po rosa . Además, s i  
se u t i l i z a  n itró g en o  gaseoso en e l  proceso de s in te r iz a c ió n  y 
hay p re se n te  un gran  contenido de carbono en 3a e s tru c tu ra  de 
l a  p a s t i l l a ,  entonces también es p o s ib le  l a  formación d e ^ n i-  
t r u r o .

En resumen, la  P a ten te  de Invención que se s o l i c i t a  
deberá re c a e r  sobre la s  s ig u ie n te s :

REIVINDICACIONES

18

20

28

1. Un método de producción de una p a s t i l l a  cerám ica 
s in te r iz a d a  con una porosidad  c o n tro lad a , que comprende la s  
operaciones de m ezclar un polvo com bustible n u c le a r  cerámico 
con una can tid ad  p redetenrtinada de e s f e ra s ,  p re n sa r  d icha mez ­
c la  de com bustible n u c le a r  cerámico y e s fe ra s  formando una 
p a s t i l l a  y s i n t e r i z a r  d icha  p a s t i l l a  prensada p a ra  d i s ip a r  
por lo  menos una p a r te  de d ichas e s fe ra s  con ob jeto  de produ­
c i r  una porosidad  c o n tro lad a  dentro  de d icha p a s t i l l a .

2. Un método según l a  R eiv in d icac ió n  1, donde l a  opê  
rac ió n  de mezcla comprende además l a  operación  de m ezclar un 
polvo com bustible n u c le a r  cerámico con una can tid ad  p re d e te r ­
minada de e s fe ra s  de g e l de dióxido de u ra n io .

3 . Un método según l a  R eiv in d icac ió n  1, donde dicha 
operación  de mezcla comprende además la  operación  de m ezclar 
un polvo com bustible n u c le a r  cerámico con una can tidad  p re ­
determ inada de e s fe ra s  epoxi huecas.

4. Un método según l a  R eiv ind icac ión  2, donde d icha 
operación de mezcla comprende además la  operación  de m ezclar
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1 un polvo com bustible n u c le a r  cerámico de dióxido de uran io  
con una can tidad  predeterm inada de e s fe ra s  de g e l de dióxido 
de u ra n io .

5 . Se re iv in d ic a  p o r ú ltim o  como o b je to  sobre e l
s que ha de re c a e r  l a  p a te n te  de in vención  que se s o l i c i t a :

UN METODO DE PRODUCCION DE UNA PASTILLA CERAMICA SINTERIZA- 
DA CON UNA POROSIDAD CONTROLADA.

Todo conforme queda d e s c r i to  y re iv in d ic a d o  en la  
p re se n te  memoria d e s c r ip t iv a  que co n sta  de once pág inas me-

10 c a n o g ra fia d a s .
M adrid, 30 de Octubre de 1.975 

BERNARDO UNGRIA 
P-P.
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