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Los productos de oxidacidén del uranio tienen va
rias'gplicaciones entre las cvales las preferidas estdn relacio
nadas con su ubilizacién como combustible muclear en reactores.
nucleares inGustriales y como catalizadores.

El rendimiento de los eclementos de combustible,
constituidos tradicionalmente por estructuras de dibxido de ura-
nio enriquecido envainadas en un recipiente metdlico, es de in-
porfancia crucial para el éxito prdctico del reactor nuclear. ia
produccién de emergia nuclear ha impuesto severos requisitos sl
rendimiento del combustible en los reactores nucleares, en pérti
cula¥ a las propiedades de tamafio de grano-y dengidad del combus
tible. Se ha demostrado que las estructuras de dibxido de uranio
con granos finos son mas propensas a la fluencia que las estruce--
turas de didxido de uranio con granos de gran tamaiio., Se ha des-
cubierto igualmente que la densidad del diéxido de uranio es una
caracteristica fisica muy importante que influye en el rendimien
to del combustiblie. En sus formas manufacturadas, el diéxido de
uranio cs uvna cerdmica capaz de ser comprimida para&dar una es-—-
tructurs de densidad deseada y con un bajo nivel de impurezas.

El enriguecimiento del uranio se hace generalmen
te mediante utilizaci6én de hexafluoruro de uranio compuesto ¥y
por tanto se necesita un proceso para transformar el hexefluoru--
ro Qe ﬁranio enriquecido en 0iéxido de uranio enriquecido bajo
una forma que puede recibir fédcilmente la configuracién de estrug
turas con reducido contenido de fluoruro, y una elevada densidad
y vn tamalio de granos adecuado.

' ’ En el procedimiento corriente para transfofmar el
hexafluoruro de uranio en producto de.oxidacién del uranio; usual
nente didéxido de uranio, consiste en utilizar la hidrélisis del

hexafivoruro de uranio para obtener una solucién de fluoruro de
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uranilo y de fluworuro de hidrdgeno a partir'ﬁe la cual se preci-—-
pita]el diurenato de amonio medisnte adicibén de amoniaco. Después
de filtrar, se disuelve el diuranato de amonio con elevado conte
nido de cluoruro en dcido nitrico, haciéndosé la descontaminacién
del fluoruro de la resultante solucibn de nitrato de uranilo me-
d iante extraccién con un solvente. A parfir de la solucibén:de ni
trato de uranilo purificada resultante; se reprecipita el diura--
nato de amonio y a contbtinuacién se calcina para obtener U308 el
cual a su vez se reduce con hidrégseno para dar di6xido de wranio.
, Se han hecho unos intentos para sustituir este
proceso de conversién del diuranato de amoino costoso por una
reaccién en fase gaseosa del-hekafluoruro de uranio, y se descri
be un método muy satisfactorio en la solicitud de patente de los
istados Unidos, copendiente mimero 3.796.672 por "Procedimiento
para la Produccién de Composiciones Ricas en Dibxido de Uranio
Partiendo del Hexafluoruro de Uranio¥, que se incorpora équi a
titulo de referencia. La solicitud de patente en cuestién ha sji
do presentada el 2 de octubre dé 1970 a nombre de W. R. DeHollan

der y A. G. Dada y ha sido concedida al mismo cesionario gue el
X .

presente invento.
' La prédctica del proceso de los Estados Unidos,
nimero 3.796.672, facilits una composicién rica en dibxido de ura
nio que tiene propiedades parficularmente interesantes,‘y una at
mosfers gaseosa rica en gas reductor , tal como hidrégenc. Ya que
es sabido que determinadas mezclas gaseosas de un gas reductor,
tal como el hidrégeno ¥ del aire puedanqhemaz‘fécilmehte ¥y son
potencialmente explosivas, se ha pensado que ers conveniente
transformar cualquier mezcla gaseosa de este tipo en su forma ex
citada durante este proceso. Ademds, una sewencia de tratamiento

que incluye una aimésfera constituida por-un subproducto gaseoso
- . .
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rico en gas reductor, tal como por ejemplo hidrdzeno, hace que
no sea conveniente llevar a ls prdctica el proceso bajo vacio,
ya gue cualquier penetracidén accidental de aire en el aparato
de tratemiento, podria dar lugar a mezclas explosivas localizag
das de hidrégenc y aire. Por tanbo, es conveniente mejorar este
procedimiento para conscsuir composiciones de 6xido de uranio
con un contenidc de 6xido més elevado, tal como U308 (tritaoctd
xido Ge uranio) conservando sin cmbargo las propiedades intere-
sentes del polvo rico en didxido de ﬁraniovque se obtiene en el
broceso descrito y reivindicado en la patente mencionada mds
arriba. - | ' -
. Para complementar la prdcitica del proceso de la
patente de los Estados Unidos, nﬁmer0"3.796;672 ¥ para transfor
mar el gas reductor residval en su forma. oxidada, .se ha coneebi
do un nuvevo procedimiento para transformar el hexafluoruro de
uranio en une composici6n rice en 6xido de uranio. Esbe procedi
miento se reivindica en la patente de los Estados Unidos, mimero
3.790.493 y en &l se introduce un gas que contiene oxigeno en el
momento en que la transformacidén del hexafluoruro de uranio exn
une composicién rica en dibxido de uranio es sustancislmente com
pleta en la zons de reaccidén. Se obtiene asf mejoras en la con-
versién de llama del hexafluoruro de uranioc en un producto oxida
do. Cualquier gas reductor presente en la zona de reaccién, gene
relmente bajo la forma de hidrégeno, reacciona paré formar su
profucto oxidado y la convosicidn riea en didxido de uranio se
transforma en un 6xido més elevado del uranio (llamadc a conti-
mizeifn composicién rica en 6xido de uranio), en la cual el 6xi
do de uranié particular depende de la relacildn molar entre el
oxigeno y la suma de las moles de la composicién rica en didxido

de uranio’'y del gas reductor residual. Este relacibn molar puede
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ser cambiada haciendo varisr el volumen del gas que contiene oxf

geno introdycido. Esbe proceso permite efectuar de manera sesurs

la conversitén del hexafluoruro de wranio bajo vacfo. Este proceso

no necesita ninguna‘fase de calentamiento sepsrsds , ya que la
temperatura de los productos de reaccién intermedios de la compg
sici6n rica en didxido de uranio y del gas reductor residual en
la zona de reaccibn, es suficiente para producir la reaccidn del
gzas reductor residual. con el gas gue contiene oxigeno rio abajo
respecto a la posicién donde se introduce este Ultimo gas. Esto
es ruy conveniente, ya que la elevacién de la temperatura en esta
posicién, dentro de la zoma de reaccién, podria conducir a una
sinterizacién parcial de las particulas de la composicién rica
en éxido de uranio resultante. Ya que es con#eniente obtener par
ticulas de “6xido .de ‘tamafio fino,'en particular para las aplicg
ciones como catalizador, la sinberizacién parcial es usvaluente
indeseable. _

Este proceso se describird ahors méds detalladamen
te bhaciendo referencia a las figuras 1 y 2, en las cuales se re-—
presenta un modo de reelizacibn oreferido del invento, que inclu
ye un reactor en el cual puede efectuarse el proceso describo
nés arriba de la patente de los Estados Unidos, mimero 3.790.493.
Este modo de realizacién incluye dos tubose concéntricos 33 y 38
& la boguilla 30 estd montada y obturada por unas Jjuntas de estan
gueidad 37 en un dispositivo de soporte tal como una cublerta 31

que forma una junta estanca al aire (que puede ser desconectada)

-y definiendo la vasija 32 del recactor una zona de reaccibén 29.

La vasija 32 incluye un espacio 34 due sobresale hacia el exte-
rior y que contiene uvn quemador piloto 35 gue recive el gas y
mantiene una llama piloto 36 pars iniciar la reaccién de llama,

Ia boguilla 30 tiene un primer dispositivo de en
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trada bajo la forama de untubo 33 con unos orificios de entrads tu
bulé;es 47 gue permiten introducir un reactivo fluido y un sesun-
do dispositivo de entrada bajo la forma de un tubo 38 que peraite
introducis otro fluido. EX tubo 38 tiene unos orificios de ertra-
da 39 y una cubierta 40 con un orificio para un orificio de enira
da. tubular 41 que permite introducir un fiuido. Un tercer disposi
tivo de entrada estd dispuesto en el tubo 38 bajo la forma de una
cdmara tubular 43 que define un volumen 42 pare recibir.el fluido
procedente del-orificio de entrada 41, La cdmara 43 tiene ocho
orificios en la porcidén 44, de tamafio igual‘al didmetro externo
de los tubos 495 que esidn conectados con la bémaraA43, nor ejen
plo mediante soldadura o a rosca, de modo que los tubos 45 pue-
dsn recibir el Tluido nrocedente de lé cémara 43. Los tubos 33

¥ 38 se extienden en la zona de redaccibén 29 mds alld que los fn
bos 45 a una distancia generalmente designada por "d". Una placa
de control direccionzl 46 estd sujeta transversalmente en la por

cién inferior del tubo 38 a una distancia "1" encima de las extrg

" midades abiertas de los tubos 45, y esta vlaca 46 estd provista

de orificios a través de los cuales pasan log tubos 45. La placa

46 forma coaxialmente una aberturs anular alrededor de cada tubo

45, La-placa 46 obliga el fluido de la pantalla 20 a atravesar

J.os orificios anulares y a continuacién a penetrar en la zona

de reaccién gue rodea los chorros de reactivo fluido procedentoes
de los tubos 45. La relacién entre el tamafio de los agujeros fox
mados en la placa 46 y el espesor de la placa 46 es tal que el
fluido de apantallamiento pase entre la placa 46 y los tubos 45
bajo la forma de una circulacién aproximadamente unidireccional
hacia la 'zona de reaccibén 29, E1 simbolo “1"* se wtiliza pars de~
signar la distancia entre las extremidades abiertas de los tubos

45 y la placa de control direccional 46.
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Durante cl fundomamiento, una circulacién conti
nua'qe un agente reactivo de un gas reductor seleccionado en cl
grupo que consiste en hidrészeno, amoniaco disociado y mezclas :
de estos elementos, se mantiene en el tubo 33 hacia la zona de
reaccibn 29 durante toda la reaccidén de modo que existe de méqg
re general una atmbésfera fuertemente reductora en la zona de reag
cibn 29, Se introduce un gas de spantaellamiento a través de los
orificios de entrada 39 en el tubo 38 y en la zona de reaccidn
29. El gas de apanballamiento puede ser un gas no reactivo ele
gido en el grupo que consiste en nitrégeno, argdn, helio, neon,
ceripbton, xenon y mezclas de éstos, o, en variante; el gas de
apantallamniento puede ser un-gas reacﬁivo elegido en el grupo
que consiste en oxigeno, aire, o una mezcla de estos elementos,

o bien, aire, oxigeno o una mezcla de aire y oxigeno con cual-
quiers de los gases no reactivos mencionados 0ds arriba. Un agen
te reactivo que consiste en una mezcla de hexafluoruro de uranio
¥ de un gas que contiene oxigeno, se introduce a través del orifi
cio de entrads 41, de la cdmora 42 y de los tubos 45 en la zona
de reaccidén 29. El gas que contiene oxzigeno se elige aexel grupo
que consiste en oxigeno, aire y mezclas Ge estos elementos. La
circulacién de los gases en los tubos 38 y 45 se produce de modo
que el gas de apantallamiento contenido ‘en el tubo 38 rodee los
chorrog de reactive gaseoso procedente de’ los tubos 45 cvando los
gases penebtran en la zouna de reaccidn 29, E1 gas de apantalla-
mientc protege la mezéla de hexafluoruro de uranio y de gasm con
teniendo oxigeno contra el gas reductor durantg el tiempo sufi-
ciente psra que el punto 1lfmite de iniciacién de la gama de reag
cibén 48 en la zona de reacci6n 29 no esté en contacto con log fn

bos 38, y se llama este procedimiento procedimiento de "llama

slevadal.
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El zas que contiene oxigmeno como tercer ageutbe
reactivo, se introduce en la zona de reaccidn 29 a traviés de
los elementos tubulares 50 de modo gue cl tercer reachtivo se
mezcle con los productos de reaccién de la llana primaria 48.
Se obtiene asi una llawa secundaria 51 debids a la combustién
del gas reducﬁor regidual para formar un producto oxidado y ob
tener la transformacién de la composicién rice en didxido de
urgnio en una composicién rica en Oxido de uranio del tipo des
crito mds arriﬁa. Los elementos tubuiares 50 estdn montados ce
tal manera que el fTercer gas reactivo entrante penetre'en la
zona de reaccién 29 en el punto donde la transformacién del he
xafluo;uro'de vranio en la composicién transitoria rica en didxi
do de uranio en"forma de partiéulas es sustancialmente completa.
Esta patente, a nombre de Abdul . Dada, W. R. DeHollander y Ro
bert J. Sloat estd cedida al mismo concesicnario gue el presenbe
invento y se incérpora aqui a titulo de referencia.

Otro método muy satisfactorio pars susbtituir el
proceso de conversién de diuranato de amonic por una reaccidén en
fase gaseosa del hexafluoruro de uranio se describe en la soli-

citud de patente de los Estados Unidos, coopendiente mimero de

- serie 387.525 por "Procedimiento de Produccién de Composiciones
" Ricas en Oxido de Uranio a partir de Hexafluoruro de Uranio", que

se incorpora aqui a titulo de referencia. Esta solicitud de pa-
. f¢ q

tente ha sido presentadz el 10 de agosto de 1973 a nombre de ¥.
R. DeHollander y C.P. Penimore y estd cedida al mismo concesiong
rio que el presente invento. Este procedimiento describe la con
versién del hexafluoruro de uranio gaseoso en une composicién Ti
ca en 6xido de uranio en presencia de uns llama activa en un reag

tor que define unz zona de reaccidén medianie la dintroduccidn se-

-~

parads de un primer reactivo gaeseoso conglituido por una mezcla
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de hexafluorure de uranio y de un gas portador reductor y de un.
sepundo reactivoe pasecoso constituido por un gas que contiene oxi
geno estando los elementos reactivos separados por una pantalla
de gas que se introduce en la zona de reaccién. La pantalls de
ges scpara provisionaluente los reactivos gaseosos e impide tem
poralmente el mezclado susbancisl y la reaccién de los elementos
de reactivos gaseosos. La lloma que se produce en la zona de reagl
cién se mantiene alejada del orificio de entrada por el cuzl se
introduce la mezcla en la zona de reacciédn. ESte proceso puede
fanbién incluir vna fase de post~oxidacidn.

Biste proceso de posi-oxidacibn para obbener comn-
vosiciones ricas en 6xido de vranio, incluye la introduccidn de
la totalidad del tercer reactivo gaseoso de ui £0s que contiene
oxiseno en un emplavamiento para formar una regidén de.reaccidn de
llema concentrads y de temperatura de llama elevada. La tenpera~
tura de este proceso de post-oxidocidén ss controla para evibar

que el nolve resultante pierda sus propiedsdes de cerdmica ade-

cuadas teles como por ejemplo su superficie. Ademds, el conbtrol:
de las tempersturas del proceso pueden servir para limitar la ve

locidad de oblencidn de la reaccibén de transformacién del hexs~-
fluoruro de uranio en una composicidén rica en 6xido de uranio.
‘ Tas ficuras 1 y 2 representan respectivamente una‘
viota por encime parcialmente ablerta y uma vista lateral en sec
cibn de un eparato utilizedo para realizer el proceso de'post~
xidacibn destinado a obbener uns composicidn rica en 6xido de
uranio del tipo descrilo mds srriba en el preémbulo del invento.
Ta figura 3 es una vista en seccién lateral de la
parte superior de un reactor ubtilizado en la prdctica del inven-
to, que incluye unos orificios de entrada miltiples situados rio

abajeo, para el tercer reactivo gaseoso de un gas8 que contiene
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oxigeno. -
'§ . Lo fisurz 4 es una vista laterzl. en seccibn de
la parte superior de otro modo de realizacidn de un reactor ubi-—
lizado para llevar a la prdctica el invento, que incluye unos
orificiqs de entrado miltinles situados rio abajo, para el ter-
cer reactivo gaseoso de un gas que contiene oxizeno.
Le figura 5 es una viste lateral en seccifn, ax
pliada de une parte del reactor que se ilustra en la figura 4.
T Se ha descubierto ahora que Se consisue un proce
50 mejorado para la transformacidn de llama del.hexafluoruro de
uranio en un ﬁro&ucto de 6xido de uranio mediante la introduccitn
de un.tercef'reactivo gaseoso consiituido por un gas que contiene
oxigeno, bajo la forma de corrientes Mﬁltiples en contacto con
la composicibn rica en didzido de uranio en forma de particulss,
y el gas reductor residual debido a la reaccién del hexacluoruro
de uranio con un gas gue contiene oxigeno y un gas reductor. Is
corriente mds cercans a la llama primaria se introduce en el en
plazamiento de la zona de reaccién donde ls conversién del hexg,
fluorure de uranio en una composicidén rica en diéxido de uranio
eg sustancialmente completa y situdndose por lo menos una de las
corrientes miltiples rio abajo respecto a la corriente mds proéxi
me a la llama primerie de modo que el calor de la resccién sea
digtribuido en la zona de reaccifn, De este modo, el calor de
la reaccién de la fase de post-oxidacidn se ﬁistribuye'sustancial
mente en toda la parté de la zona de reaccibén cubierts por los
orificios de entrada miltiples; de modo gue no existe ninguna zo
nz de alte temperatura limitada. De este modo, las propiedades
de cerdmica adecuasdas del polvo rico en 6xido de ufanio resultan

te que-se obiiene en este proceso, se conservan; ya que el polvo

no encuentrs una zona limitada e albta temneratura. Adends, se
. h 3 - ?
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efectian economlas porgque esbta mejora permile obtener una capaci
dad de produccién de polve rico en 6xido de uranio mds inportan-
te p&rque ya no existe una zona limitada del calor de reaccibn
para imponer unz limitacién a la velocidad de preparacidn dei
polvo.

Este ‘procedimiento permite también realizar la
reaccifn de conversién com una canbidad menor de gas que contig
ne oXigeno.en el orificio de entrada de la bogquilla, es decir
permite obtener un proceso de mayor capacided reductora,'lo aque
conduce a la obtencién de un polvo méds cerdmicamente activo.

Los objetos que anteceden han sido conseguidos
en un muevo procedimiento para la transformacién térmice del he
xafluofuro de uranio gaseoso en una composicidn rica en 6xido de
uranio en presencia de una llama autdgena en el interior de wuna
zona Ge reaccidn, gque recibe separadamente une: mezcla de hexafluo
ruro de uranic y un gas que contiene oxigeno como primer reactj
Vo gaseosoy, Un gas reductor como sSegundo reactivo gaseoso, un
gas de apantallamiento introducdido para separar provisionzlmente
los primero y serundo reactivos gaseosos el uno del otro y para
impedir provisionalmente el mezclado sustancial :¥ la reaccién
de los primero y segundo reactivos gaseosos, y un tercer reacti
Vo gaseoso que incluye un gaé que contine oxigeno introducido ba
'jo la forma de corrientes miltiples en contacto con el producto
de reaccibn transitorio de la composicidén rica en dibxido de ura’
nlo en forma 'de parifculas y del gas reductor residaul, estando
la corriente mds proéxima a .llama primariz situada en una posicién
dentro de la zona de reaccién en la cual la conversibn del hexa-
fluoruro de uranio en una composicibn reica en dibxido’ de uranio,
es sustancialmente completa. Por lo menos, una de las corrientes

miltiples estd dispuesta rio abajo respecto 2 la otra (es decir,
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més alld de la llamada reaccibn primafia), de modo que el calor
de la reaccibn sea distribuido en la zona de reaccibn. EL &
ce apantallamiento impide provisionalimente que el gas reductor
penetre en ung nmezela de gas que contiene hexafluoruro de uranio-
oxigeno, e impide igualmente la difusién de la mezcla de gas que
continene hexafluoruro-oxigeno en el gas reductor hasta gue lz
mezcla se haya alejado del orificio de entrada a partir del cual
la mezcla gaseosa penetra en la zona de reaccién. Poco tiempo
después de penetrar en la zona de reaccibn, se efecdtis una difu-—
sibn suficiente de los primero y segundo reactivos gaseosos a
través del gas de apantallamiento, y se prbduce la reaccibn de
llama entre el hexafluoruro de-uranio, el gas que conbiene oxige
no y el gas reductor. Esba reaccién da lugar a la formacién tran
sitoria de una composicidén rica en didéxido de urasnio en foria de
varticulas y de subproductos gaseosos que inclﬁyen un gas redue—
tor residual. El tercer reactivo, un gas que contiene oxigeno,
reaccitns con la composicién rica en dibxido de uranio en Torma
de particulas y los subproductos gaseosos que inaluyén el gas
reductor residual dando lugar a ;a formacidén de una composicibn
rica en 6xido de uranio en forma!de particulas y transformando

el gas reductor en su forma ozidada. El 6xido de uranio particu-
lar que se forme depende de la relacién’entre el volumen molar
dél tercer resctivo y los volimenes molares de la composicién
rica en dibxido de uranio en forma de particulas fransitoria y
del gaé.re&uctor residual.

En otro modo de realizacién del invento, se lle
va a la prdetica un nvevo procedimiento para la transformacién
térmica del hexafluoruroc de uranio gaseosc en una composicidn
rica en 6xido de uranio en presencia de une llams sutbégena den—-

e

tro de una zona Ge reaccién que recibe separadamente una mezcla
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de hexefluoruro de uranio y un gas reduc%or‘como primer reactive
gaségso, vnsgas conteniendo oxigeno como segundo reactivo'gaséo—
50, ﬁn gas de apantallamiento introducido para separar provisio
nalmente log primero y segundo reactivos gaseosos el umno del o=
tro y pare impedir temporalmente un mezmclado sustancial y la4reag
cion de los primero y segundo reactivos gaseosos, un tercer reac-
tivo gaseoso constituido por un ges gue contiene oxigeno introdu
‘cido bajo la forma de corrientes milbiples en conbacto com el
trayecto de reaccibn transitorio de la compoéicién rica en didézi
do de ursnio en forma de particulas y el gas reductor residual,
estando la corriente mds préxima a la llama primaria situada en
una posicidén de la zona de reaccibén en la cual la conversidénm del
hexafluoruro de uranio en una composicidén rica en diéxido de urg,
nio es sustancislmente completa. Por lo menos, una de las milti-
ples corrientes estd situada vio abajo respecﬁb a la otra de mo-
do que el calor de la reaccién sea distribuido en la zona de reag
cibén, El gas de epantallamiento impide temporaslmente que el gas
gre contiene oxigeno penctre en uns meszcla de gas réductor y hexa-
fluorurc de vranio e impide también.la difusién de le mezcla de
hexafluoruro de uranio-gas reducior en el gas conteniendo oxige-
no hasta que la mezela sc haya alejado del orificio de entrada
por el cual la mezcla penetra en la zona de reaccién. Poco tien~
po después de penetrar en la zona de reaccifn, se produce una di
fusibn suficiente de los primero y segundo reactivos gaseosos a
través del ges de apantallamiento y se efectia la reaccién de lla
ma entre el hexafluoruro de uranio, el gas que conticne oxigeno

¥y el gas reductor. Esta reaccién da lugar a la formacién de una
composicibén transitoria rica en dibéxido de uranio en forma de
particulas y en subproductos gascosos gue incluyen un gas reduc-

tor residual. EL tercer reactivo, y el gas conteniendo oxigeno,
- . . .
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reaccionzn con la composicién rica en dibxido de uranio en forma
de perticulds ¥y con los subproduchos paseosos que incluyen el
gas reductor residual, lo que peranive oblener una composicién
rica en ‘6xido de ursnio en forma de particulas y tfansforma el
£as reductor en su forwa oxidnda.

Haciendo ahora referencia a la figura 3, se re-
wesenta en ésta un reactor gue tiene le misma boguilla general-
mente designada por 30, como en las figuras 1 y 2, y los misuog
mimeros de reférencia se cmplean para identificar los mismos cem
ponentes que en las figuras 1 y 2. 7

o Durante la utilizacién en un modo de realizacitn
del proceso, uma circulacidn continua de un reactivo de un gas
reductor elegido entre el grupo gue cénéiste en hidrégeno, zmo-~
niacb disociado y mezclas de éstos, se mantiene en el tubo 33
hacia la zona de reaccidn 29. Un gés de apantallamiento se intro
duce a través de los orificios de entrade 39 enel.tubo 38 y en
la zona de reaccidn 29. El gas de apantallamiento puede ser un
ga8 no reactivo elegido en el grupo que consishte en nitrégeno,
argén, helio, nebn, criptén, xendén y mezcle de éstos, o en varian
te, el gas de apantalamiento puéde ser un gas reactive que consig
te en oxigeno, aire o una mezcla de éstos o bien aire, oxigeno,
en una mescla de aire y oxizeno con cualguiers de los gases no
reactivos mencionados anteriormente. Un agente reactivo constitul
do por umna mezcla de hexafluoruro de uranio y un.gas que conbiene
oxigeno se introduce por el orificio de entrada 41, la cdmara 42
y los tubos 45 en la zona-de reaccién 29. El gas conteniendo oxi
geno se elige en el grupo que cousiste en oxiseno, aire y meszclas
de los mismos. Te circulacién Ge los gases on los tubos 38 ¥y 45

se efectia de modo que el zas de spentallamiento contenido en el

“tubo 38 rodee los chorros dereactivos geseosos procedentes de los
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tubos 45 cuando los gases entran en la zons, ‘e reaccibn 29, Il

gas'QG apantallamiento prolveze la mezcla de hexafluoruro de urg
nio y de gas conteniendo oxizeno contra el gas reductor durante
un tiempo suficiente para que el punto limitve de iniciaciin de
la llama de reaccién 48 en la zona de reaccibn 29 no esté en'cqg
tacto con el tubo 38.

Se han previsto orificios de entrada miltiples
50, construidos preferentemente con el mismo maverial que la vg
gija 13, vor ejeuplo Z.-Ionc-zlR 0 Inconelﬁ y estos orificios de en~
trade se utilizen pars introducir el tercer reactivo gaseoso en
Ia zona de resccién en contacto con la composicién rica en dibxi
do de uranio y los subproductos gaseosos. Preferentemente, los
orificios de enlrada milbtiple 50 son élementos tubulares de sece
cibn brensversal cilindrica. Los orificios de entrada 50 més ppg
ximos a la llama primaria 48 estdn dispuestos en la zona de reag
cibn de tal manera que la conversién del hexafluoruro de uranio
en una composicidn ries en diéxido de uranio sea sustancialmente
éompleta. En la figura 3, esta posicibén de los orif&cios de en-
trada 5C mds proximos z la llana primaria 48 se representa casi
cerce de la punta de.la llams, orimaris 48. El gas conbeniendo
oxigeno se introduce en los orificios de entrada 50 de modo que
penetre en la zona de reaccidn 29 y se mezcle con los productos
de reaccién. Se produce asi una 1llama secundaris 51 procedente
de la combustién del gas reductor residual, dando luzar a su pro
ducto de oxidacién y a la transformacifn de la composicién rica
en diéxido de uranio en ung, composicibn rica en 6xido (y 6xidos)
de uranio gue incluye algin 6xido en un estado de oxidacidn méds
elevado que el didéxido de vranio. Los. signientes 6xzidos son re-
presentativos de esbos Oxidos de uranio: tritaoctéxido de uranio

(U308), tri6xido de uranio (UO3), pentéxido de uranio (UZOS),
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U409 y mezclas de cualesquiera éxidos anteriores, com o sin la
presencia de una cierta cantidad de dibxido de uranio (UOP)'

Te introducith de cada porcién del tercer—reacti
vo gaseoso debe hacerse antes de que el calor residusl de los ma
teriales que se desplazan a través de la sona de reaccién haya
disminuido por debajo de la temperstura neccesaria para encender
la mezcla resultante de estos materiales con el tercer reasctivo

£ase0so. _

- Durante la utilizacién en otro modo de resliza-~
cién del invento, une circulacién continua de vn reaciivo de un
gas que contiene oxigeno elegido en el grupo gque contiene oxise
no, ai?e y nezcla de estos gases, se mentiene-en el tubo 33 que
conduce a la zons de reaccidn 29, Un gaS de apsntallamiento se
introduce por los orificios de entradz 39 en cl tubo 38 y en lé
zona de reaccibn 29. FEl gas de apantallamighto puede ser un pags
no reactivo elegido en el grupo que consiste ennitréseno, argon,
helio, neén, criptén, xenén y nezela de los mismos o el 85 de
apantallaniento puede ser un szas reactivo elegido en el gruno
que consiste en oxigeno, aire o unaz mezcla de estes sases, o bien
aire, oxigeno o una mezcla de aire b oxigeno~con cuslguiera de
los gases no reactivos mencionaﬁos mds erriba. Un reactivo cons-
tituido por una mezcla de hexafluoruro de uranio y de un gas r
ductor, se introduce a través del crificio de entrada 41, de lea
cdmara 42 y del tubo 45 en umne zona de reaccidn 29. Fl gas redu
tor se elige en el grupo que cousiste en hidrégeno, amoniaco Gi-
sociado y mezclas de estos.gases. La circulacidén de los gases en
los tubos 38 ¥y 45 se produce de modo gue el gas de apantallamien
to contenido en el tubo 30 rodee los chorrog de reactivo gZaseoso
procedentes de los tubos 45 cuando los gases penstran en la Zona

de reaccitn 29. ELl pgas de apantallamicnte protese la mezcla. de
-~ .
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hexafluoruro de uranio y de gas reductor procedente del gas con
teniendo oxigeno, durante un biempo suficiente para que el pun-
W linmive de iniciacién de la llamz de reaccidn 48 en la zona gde
reaccibén 29, no esté en contacto con el tubo 38.

Se utilizan ovificios de entrada miltiples 50

1

vara introducir el tercer reactbivo gaseoso en la Zona de reac-
cibn en contacto con la composicién rica en diéxido de uranio y
los subprodvchos gaseosos. El gas conteniendo'oxigeno se introdu
ce en log orificios de entrada 50 de modo gue penetre en la zona
10 de reaccién 29 y se mezcle con los productos de reaccidn. Se ob
tiene a8l una llama secundaria 51 debida o la combustién del gas
reductor residual que forma su producto oxidado y obteniéndose
lo trensformacién de lo composicibén rice en didxido de wranio

en une composicibn rica en 6xido (y déxidos) de uranic que inclu

ye alglin 6xido en estado de oxidaciém mds elevado que el dibxido

Ut

de uranio. v

Una prdctica preferides consiste en introducir el
gas que contienc oxfgeno como tercer reactivo, convun caudal su
ficlente para que las moles de oxigeno (0) asi introducidas sean
20 igual por lo menos a la suma de las moles de oxigeno necesarias
para conseguir el producto de 6xido de uranio deseado (x) y 1/2
el mimero de moles de gas reductor residuasl (y), siendo el gas
redvctor hidrégeno, menos la suma de las moles de oxigeno en el
gas conteniendo oxigeno y el gas de apantallamiento (z). Se ob~—
25 tiene as{ la siguiente ecuacién (0) = (x) + (¥y) - (2).

En las figuras 4 y 5H,se ilustfa otro modo de reg
lizacién del invento, ubilizdndose los mismos nineros de referen
cia para identificar los componentes que corresponden a los de
las fipgures 1-3, En este modo de realizaciln, el zas que contig

30 ne éxigeno como tercer reactivo gaseoso se introduce en la zona
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de reaccibfn 29 g través de una cdmara 60 dotads de una pared 61
que rodea lg vesije 32. Los elementos tubulares 62 introducen
el ges conteniendo oxlgseno en la camara 60, y las porciones mets

licas porosas 63 permiten que se efectie una circulacidén de gas

- conteniendo oxigeno a través de elas hasta la zona de reacciim

29. Las primcras secciones metélicas porosas 63 més'proximas a
la llama primaria estén dispuestsas en un emplazamiento donde la
conversibn del hexafluoruro de uranioc en una coméosicién rica en
didxido de uranio, es sustancialmente completa. En las figuras
4y 5, esta-posicién se representa casi cerca de la punta de la

llama primeria 48. Cuando se introduce el gas que contiene oxi-~

.geno a través de las porciones metdlicas porosas 63 en la zona

de reaccibn 29, este gas se mezcla con los productos de reac—
cién. Se obtiene asl une llama sccundaria 51 debida a la cosbug
tién del gas reductor residual, dando lugar a la generacibén de
su forma oxidada y s la transformacién de la composicidén rica
en Gi6xido de urenio en una composicién rica en déxido (y éxidos)
de uranio gque contiene algunos 6xidos en un estado”de oxidacién
nds elevado que el dibéxido de uranio.

Les secciones metdlicas porosas 63 estdn hecas
de un metal sinterizado tal como I;IonelR con una porosided dada,
por ejemplo el .?.fzonelR poroso calidad D fabricado por la Pall Cor
poration, Cortland, New York. Las secciones 63 permiten al -as
conteniendo ocxigeno pasar a través de los poros parz penetrar
en la ‘zona de reaccidn 29. Se obbtienen asl numerosos vuntos o
entradas de distribucién del pas que contiene oxigeno a lo lar
go de la zona de reaccidén desplazada rio ebajo respecto a la lia,
na primaria, 1o que permite obtener una reaccién uniforme entre
el gas conténiendo oxigeno, la composicidén rica en dibxido de

uranio y ‘el hidrébaeno residual.
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E1l invento permmhe elegir cualquler relacioén H2/02
para la ﬂe~1on de le wona de reaccibn 29 adyacente a la boguilla
¥y las relacicnes superiores a 4/1 mantienen la temperatura de
posi-oxidecibn debajo de un valor médximo deseado de aproximada—
mente 1:204%¢ (2.200 °p). Por consiguiente, el invento permite es
tablecer en la boquilla una llama altamente reductiva, por ejem
plo con una relacién de H,/0, de 6 a 1, sin que se produzcan
elevadas tenperaturas de porit-oxidacién, El tercer reactivo ga~
52080 necesar{§°en la operacibn de post-~oxidacibn para oxidar
el exceso de gas reductor; se introduce en una zonz de reaccién
y se distribuye sobre la regién de la zona de reaccidn 29 segun
se ilustrs en las fi~uras 3-5. Se obticne asi una distribucién
controlada del calor de reaccibdn Ge la fase de post~oxidacidn

- sobre toda lg longitud de la zona de posl-oxidacidn (post«combqg
ti6n), dando lugar a que la zona de reaccidn 29 donde se produce
la operaciotn de post-oxidacitn no presente una tenperaturs de '
1llama superior s 1.204 ¢ (2,200 F) aproximademente. Bl gzas con-
teniendo oxfgeno puede distribuirse entre los orificios de en-
trada representados en las figuras 3 y 4, en cualguier pronorciln,
pero sin embargo en un modo de realizacidn preferido del invanto,

- ge distribuye en cada orificio de entrada una cantidad del gas
‘eonteniendo oxigeno que reparte el ealér de reaccién de ls post-
oxidacibn de manera uniforme a través de la porcidn de la zona
de resccibn donde se_ produce la post-ox 1au016n.

' El anenLo presenta otras ventajss suplementarias
debidas a la conversidbn del hexafluoruro de uranio en una conpo-
gicibn rica en 6xido de uranio. la compoq10¢6n de 6xido de ura-
nio no estd sometide o bemperaturas superiores a 1.204°C (2.200 )
aproximadamentse, y por tanto, las propiedades deseables de la com

~nosicién y su eslbructura cerdmica no estdn alteradas debido a la
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- exposicibn a elevadas jemperaturas en la zona de rezcecidn, (es

decir.temperéturas notablenente superiores a 1.206% - 2.200%p -},
El invento permite también obtensr une mayor capacidad de proﬂucr
cién de la composicién rica en 6xido de uranioc en el mismo equi~
po reactor sin gue se presenbten temperaturas de llans notablenen
te superiores o 1.20400 (2.2OCOF aproximadamente,

Cualquiera de los modos de realizacidén de anara-
tos ¥y precedimientos gue se representan en las pétentes ie log
Estados Unidos mencionaGes mds arriba, mileres 3.796.672; 3750403
¥ 3.814.327, puede ser utilizado con la nejora presentada en este
invento. Se hace referenciﬁ nariticvuler a cualquiera de las coni’i
gurac;onés de orifiicios de entrada de reactivo, secuencias de
puesta en marcha, proporcioneé molares preferidas para los
temperaturas de llama, utilizacién preferente de .condiciones de
vacio y distancia "d". Las secuencias de vuesta en marcha de la
patente de los ﬁstados Unidos mencionada mds arriba, nimero
3.796.672 se modifican de modo que cuando se inicia la circula~
cidn del gas que contiéne oxizero, se inicie también la circuls
cifn del gas conteniendo oxigeno para la operacidén de post-oxidg,
cién. Las reacciones que se mencionan en la patente de los Esta
dos Unidos, mencionada més arriba, nimero 3.796.672 pueden apli
carse también a las reacclones del aroceso segin el invento an—
tes de la fase de oxidacibns o de combustidn de los productos de
la llama 48.

R Les composiciones ricas en 6xidos Ge uranio pro
ducidas en la prdctica del invento se presentan bajo la foraa
de polvos dotados de excelentes prepiedades. Los polves contic—
nen preferentemente més de 95% en peso de 6xidos de uranio de
los tipos mencionados ads arriva, estendo el resto constituido

en gran varte vor iones de fluoruro bajo lao forma de fiuvoruro
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P.I. NO 447.25%

REF: JB/am- 18097 (Docket 24-
-21 - 2L-NF-03833 )

de hidrégeno y otros compuestos que conbienen uranio, ¥y en los
cugles el fluoruro no puede seneralmcnte ser identificado median
te difraccién de rayog X. El polvo tiene excelentes propiedades
supcerficiales con una superficie relativamente ilwnortante nars
la. composicidén particular del polvo,

En resumen, la presente patente de invencién que
se solicite deberd recaer en las sisuientes:

AL VINDIT CACT OFES

1. - Liétodo pare preparar una composicibén rica
en 6xido de uranio a varbir de hexafluoruro de uranio en uns
zonz de reaccidn en presencia de unz llame active, que ircluye
las operaciones'que consisten en:

(2) introducir un primzer reactivo szaseoso cons-
tituldo por una mezela de hexafluoruro de uranio y un gas que
contiene oxigeno en una zZona de reaccién,

(b) introducir un sezundo reactivo gaseoso.cong
tituido por un gas reductor en la zonz de reaccidn,

(e) introducir reveradamente un gas Ge aranta-
llemiento en la zona de reaccidén entre el primer reactive gaseo
so ¥y el segundo reactivo zaseoso ypars impedir temporaluente un
mezclado y una relacién sustancial entre los primero ¥ sesundo
reactivos gaseosos hagta que se haya producido una difusién sy
ficiente de los reactivos mientras estos atraviesan la zona de
regccibn, dando luzar a una reaccibn que produce una composicibn
rica en dibxido de wranio en foruma de particulas y a productos
de reaccibén gaseosos, y

(a) introdﬁcir un tercer reactivo gaseoso conse-
tituido por un gas que contiene oxigeno en contacto con la com-
posicién rica en dibxido de uranio en forma de barticulas ¥y con

los productos de reaccidén gaseosos bajo la forna de corrientes
*

.
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miltiples, transformando asi el gas reductor residual en la
zona de reaccidn en una forma oxidada y oxidando la composi-
cidén rica en didxido de uranio para obtener un Oxido de ura-
nio mas elevado, estando por lo menos una de las milbtiples
corrientes dispuesta rio abajo respecto a la otra de modo

que el calor de la reaccibn se distribuya en la zona'de reac-
cidn.

2. WMétodo segin la reivindicacién 1, caracteri-
zado por las fases secuenciales que consisben en:

x (a) introducir el gas de apantallamieﬂto en la
zona de reaccidn, '

(b) introducir el gas conteniendb'oxigeuo vara el
hexafluoruro de uranio y el tercer reactivo gaseoso e¢n la zo-
na de reaccidn, . -

(¢) introducir el gas reductor en la zona de reac
eibn, y

(d) introducir el hexafluoruro de uranio prara for
mar una mezcla con el gas que contiene oxigené, penetrando
la mezcla en la zona de reaccidn provisionalmente separada
del gas reductor por el gas de apantallamiento.

3. Método segin la reivindicacidn 2, caracteri-
zado porque el gas conteniendo oxigeno y el hexafluoruro de
uranio se introducen simulténeamente en la zona de reaccidn.
Vo 4, Método segln la reivindicacidén 1 y 2 capab-
terizado porque el método se inicia por la fase b, a, ¢ y d
respectivamente. )

5. Método segin las reivindicacidnes 1-4, carac-
terizado porque la zona de reaccidn se purga con gas ingrte

antes de inroducir los reactivos gaseosos en la zona de reac-

LA
cion.
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6. Método segln las reivindicaciones 1-5, carac-
terizado porque el primer reactivo gaseoso estd constituido
por una mezcla de hexaf luoruro de uranio.y porque seé intro-
duce un gés que contiene oxigeno en la zona de reaccidn ba-
jo la forma de una pluralidad de corrientes individuales,
estando las corrientes rodeadas por el gag de apantallamien-
to.

7. Método segin la reivindicacidn 1, caracteri-

() [ 4
nalalha.l b al hal ﬁﬂ""* .’-
TRMCT TCACVULVO ZooCess €stl

ke

zodo powgue cn lo ebtopa a) ol
contituido por una mezcla de hexafloruro de uranio y un gas

reductor en la zona de reacclén y porque en la ebapa b) el

- segundo reactivo gaseoso estd constituido por un ges que con-

tiene oxigeno en la zona de reaccidn,

8. Método segin la feivindicacién 7, caracteri-
zado ademas por introducir el hexafluoruro de uranio para
formar una mezcla con el gas reductor, penetrando la mezcla en
la zona de reaccidn provisionalmente separada del gas conbte~
niendo oxiéeno por el gas de zpantallamiento.

9., Método segin la reivindicacidén 8, caracteri-
zado porque el gas reductor y el hexafluoruro de uranio se
introducen simulténeamente en la zona de reaccidn.

- 10. Método seglin la reivindicacidén 7, caracteri-
zado porque el método se inicié por 155 operaciones secuen-
ciaies que consisten en:

(a) introducir el gas de soporte que contiene oxi-
geno y el tercer reactivo gaseoso en la zona de reaccidn,

(b) introducir el gas de ‘apantallamiento en la

zona de reaccidn,

(¢) introducir el gas reductor en la zona de reac-
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(@) introducir el hexafluoruro de uranio para
formar una mezcla con el gas reductor, penetrando la mezcla
en la zona de reaccidn temporalmente separads del gas que
contiene oxigeno por el gas de_apantailamiento.

11. Método segin las reivindicaciones 7-10 carac-
terizado porque la zona de reaccidn se purga con>un gas iner
te.éﬁtes de introducir los reactivos gaseosos en la zona de
reaccicn.

12. Método segin las reivindicaciéﬁ 7-11, carac-
terizado porque el primer reactivo gaseosé incluye una mez-
cla de hexafluoruro de uranio ¥ un gas reductor se introduce
en la zona de reaccidn bajo la forma de una multiplicidad de
corrientes individualcs, esbando las corrientes rodeadas por
el gas de apantallamienta. .

13. Método segin las reivindicacién 1 a 12, carac
terizado porque el gas reductor es hidrbgeno, amoniaco diso-
ciado o mezclas de estbos gases.

14. Método segin las reivindicacidnes 1 z 13, ca-
racterizado porque el gas contiendo oxigeno es oxigeno , aire,
o mezclas de estos gases. '

15. Método segin las reivindicaciones 1 a 14, ca-
racterizado porque el gas de apantallamiento es nitrogeno,
argbn, helio, nedn, criptén, xenbn, oxigeno, aire o mezclas
de.estos gases.

16. Método segin las reivindicaciones 1 a 15, ca-
racterizado porque el tercer reactivé gaseoso es oxigeno,
aire y mezclas de estos gases.

17. Método segin las reivindicaciones 1 a 16, ca-

racterizado porque existen mis de dos corrientes multiples
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del tercer reactivo gaseoso rio abajo las unas respecto a
las otres.

18. Se reivindica por 1timo como objeto sobre
el que ha de recaer la patente de invencidn éue se golicita:
METODO PARA PREPARAR UNA COMPOSICION RICA EN OXIDO DE URANIO
A PARTIR DE HEXAFLUORURO DE URANIO. '

Todo conforme queda descrito y reivindicado e
la presente memoria descriptiva que consta de veinticinco
paginas mecanografiadas y dibujos é&juntos.

Madrid, 12 mayo 1.976
BERNARDO UNGRIA




- GENERAL ELECTRIC COMPANY 3 HOJAS /1

50 32 ;0
2 — == — = 2
T 47 ‘ 45 34 J
— - ~:- L.:—‘--:—-: N o ) » “""" -'-:-' -::___:.._
39 @
Fig. /
l ﬁ/4/ 40 30
! R 4 79
47 44! 47
v n
N,
3/
| ~38
25

ESCALA VWABLE
&

MADRID, 12 pE °© DEls’
BERNHRD f

P. P.




GENERAL ELECTRIC COMPANY 3 HOJAS /2

MADRID,12_DE

BER&KRD
PP




3 HOJAS /3

v i o

[ % /AR S AN N I BN T ARSI 2 TR ) 5

© oy
2 T L il 7. A Z 7 Z L2, v Z, 22 2227 A A Z zZ L ey F
} #
-~
3 S
oy
S 7 \6 2] :/u 3 M.W
LY i © M
A , Doy
o ¥ : RN
N TN R ANT D X -
AN~ RS S s SN SRR 3+
I DN T A DAY Ly 2 AT
S s SIS REREERICE AR RN .
o RSN )/uw/ QD_\,WL 250 ma
Ay C.d.nqnul* \ N 3 g 2 F

GENERAL ELECTRIC COMPANY




	Bibliographic data
	Description
	Claims
	Drawings



