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PERFEZIONATO METODO PER LA PREPARAZIONE DI PRODOTTI DI COMBUSTIBILI NUCLEARI

RIASSUNTO

Metodo per stampaggio per compressione di materiall ce-
ramici tipicamente fragili che comprendono ossidi di uranio
in compatti coerenti, nel quale la velocita del processo glo-
bale & aumentata e inoltre viene migliorata la compattazio-
ne e le proprietid di coerenza di tali materiali in particel-
le nella fabbricazione di prodotti di combustibile nucleare.

AESDAXDREINOCRESCRIEAGEQMNE CAMPO DELL'INVENZIONE

La presente invenzione riguarda generalmente l'arte ce-
ramiea e la formazione di corpi sinterizzati da materiali d4i
ossidi in particelle. L'invenzione riguarda in particolare un
processo per la produzione di unita consolidate di materiali

ceramici in particelle che comprende la compressione di tali
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particelle in compatti coereqti e maneggevoli per la succes-—
siva sinterizzazione in corpi integrati. L'invenzione & di-
retta in modo specifico alla fabbricaziohe di prodotti di com-—
bustibile nucleare da materiali in particelle che contengono
biocssido di uranio.

RIMANDI A DOMANDE DI BREVETTO PERTINENTI

Queasta invenzione & attinente a quella descritta e riven—
_ USA No. 334492
dicata nelle Domande d4i Brevetto Italiene NO 24-806-AA82 de-

Az 498
positata il'}ﬁfdicembre 19 avente come autori George L.

Gaines, dJr., Patricia A, Piacente, William J. Ward III, Peter
No.273.900
C. Smith, Timothy J. Gallivan, e Harry M. Laska; e N 21,856

4984
4482, depositata il 15 giugno.igﬁz avente come autori George
L. Gaines, Jr., e William J. Ward III. EBEntrambe gqueste domans
de sono cedute allo stesso titolare di guesta invenzione e si

considerano qul incorporate per riferimento.

PREMESSE RELATIVE ALL'INVENZIONE

T1 combustibile hucleare fissile per reattori nucleari com-
prende una gamma di composizioni e forme di materiali fissili
‘che‘comprendono composti ceramici di uranio, di plutonio

e di torio. I composti di comb@stibili per reattori commer-
ciali di generazione di potenza comprendono tipicamente ossidi
di uranio, di plutonio e di torio e rispettive miscele. Il com—
bustibile generalmente pil adatto e usato comunemente per gue-
sti reattori nucleari commerciali & il biessido &i uranio,che

pud essere combinato con piccole quantita di altri materiali
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combustibili che comprendono additivi di controlio del flus-
so dei neutroni, come gadolinio,

Il biossido di uranio prodotto commercialmente & una pol-
vere fine abbastanza porosa, che hon & adatta come tale per
uso come combustibile nei reattori commerciali, Per trasforma-
re il biossido di uranio in polfere in una forma adattia per uso
come combustibile per i reattori nucleari di generazione di
potenza sono stati sviluppati e usati diversi mezzi. Una tec-
niqa comunemente usata & di sinterizzare dei corpi di dimensio-
ni adatte di.materiale di biossido di uranio in polvere ad al-
te temperature per sviluppare forti legami di diffusione tra
particelle individuali d4i polvere.

Tuttavia, la tecnica della sinterizzazione richiede una
formazione preliminare de}la polvere sciolta in un corpo di
particelle, sagomato e conservante la sua forma,_ di resistenza
e integritd sufficienti per resistere alle procedure di mani-
polazionhe e di.sinterizzazione. I'operazione di consolidamento
di particelle fini in un corpo o compatto coerenté con livel-

'

ii di scarto ragionevolmente bassi, e con resistenza e unifor-
mita da reéistere glla successiva manipolazione e cottura &
stata oggetto di molio interesse e ricerca nell'industria del
combustibile nucleare. |

I leganti organici o plastici convenzionali usati comune—

mente nells fabbricazione della polvere sono statl considera-

ti inadatti nelle operazioni di lavorazione del combustibile
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nucleare., Il trattgnimento di gualsiasi residuo di legante,
coms carbonio,nel prodotto di combustibile nuclears sin-
terizzato & inaccettiabile nel servizio del reattore. Inolire,
la presenza'di qualsiasi legante organico itra le particelle-
inibisce - la formazione durante la sinterizzazione di forti
legami di diffusione tra le particelle, e influisce negati-
vamgnte suila densita del prodotto sinterizzato. La rimozions
completé dei leganti, o dei loro prodotti di decomposizione,
prima delia sinterizzazione, & particolarmente difficile e in
genere richiede un'ulteriore operazione costosa nella fabbrica—
zione del combustibile,.

Iﬁ conformita, un metodo comune era di pressare allo stam—
po la po;vere di biossido di uranio per formarla in compatti
"erudi" (non cotti) di dimensioni adatte senza l'assistenza d4i
leganti. Questo sistema comporta tuttavia degli -alti fassi'mol—
to costosi di scarti e di riciclo del materiale di scarto data
la deBolezza dei compatti di polvere crudi senza legante.

I1 brevetto U.S.A. N° 4.061.700, concesso il 6 dicembre
1977 a nome di Gallivan-e ceduto al titolare della presente
invenzione, descrive un gruppordistinto di 1eganti dissipabili'
che migliorano la produzione di pastiglie sinterizZatg di com-
bustibile nucleare in particelle per rsattori nucleari. T le-
ganti dissipabili di éuesta invenzione funzionano senza conta-

minare i prodotti di combustibile risultanti, e permettono la

formazione di forti legami tra particelle sinterizzate darante
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la cottura senza iqfluenzare hegativamente la porosita wvolu-
ta dellz pastiglia sinterizzata,

Le descrizioni dei detti Brevetti U.S.A, N°4,061.700, e
Brevetti U,S.A, N° 3,803.273, N° 3.923.933 e N° 3.927.154
pure ceduti al titolare della presents invenzione, e relativi
agli aspetti principali del campo relativo alla produzione di
pastiglie di combustibile nucleare da materiale ceramico fis-
sile in particelle per servizio nei reattori, si considerano
tutte qui‘incorporate per riferimento.

Le tecniche énteriori descritte nel Brevetto U.S.A.
N¢ 4,061.700, sono risultate carenti in certe condizioni e
circostanze. Per esempio, si & osservato che i leganti disgi-
pabili del succitato brevetto non provvedono dei risultati con-
sistenti in merito alla forza e alla integrita della paétiglia,
indipendentemente dalle condizioni di miscelazione e dalie cé-
rattéristiche delle particelle della polvere di biossido di
uranio, In modo specifico, la rigorositda dell'agitazione nel-
1a.miscelazione, 1'umidita e temperatura relativa, e la durata
deil'immagazzinaggio, come pure le proprieta della ﬁolvere ai
biossido di uranio come le dimensioni, l'area di superficie
e il tenore in umiditd sono tutti fattori che apparentemente
possono influenzare négativémente ltuniformita degli attfibuti
figici provvisti da tali leganti dissipabili.

Il legante dissipabile di tipoc amminadelle succitate doman-

334 492 = 273.900
de italiwneN°—24a%K%%&b&%?ﬁy%ﬂLéHﬂéﬁﬁLAJBz & risultato utile
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nel provvedereg dei miglioramenti notevoli nella caratieristi-
ca di lavorazione dei materiali ceramici in particelle -che
comprendono il biossido di uranio e nelle proprieta fisiche
dei compatti formati con essi,

Tuttavia, le misure dellaz tecnicas anteriore hon hanno
vinto in modo sufficiente l'inerente natura fragile di alcuni
materiéli ceramici che comprendonc la polvere di biossido di
uranio e conferito agli stessi uﬁ grado di plasticitd da per-
mettere 1é loro consistenza e il loro rapido consolidamento An
compatti coerenti che hanno un'alta resistenza a frattura.

La presente invenzione tratta la natura tipicamente fra-
gile dei materiali ceramici ed i problemi imposti ad essi du-
rante lo stampaggio per compressione come nei materiali a for-
ma di particelle e che si verificano anche nel prodotto stampa-
to. Comeré ben noto, i materiali ceramici sono generalmente
di una consistenza relativaménte fragile rispetto a una con-
sistenza conformabile plastica. Pertanto, piuttosto di defor-
marsi durante un periodo di sollecitazione a compressione ap-
ﬁlicata in modo crescanie'progressivamente al raggiungimento
del limite di rottura come & nel caso di una materia plaética,
i materiali ceramiqi tendono a resistere rigidamente sostanzial-
mente a tutia la deformazione fino al raggiungimento del limi-
te di rottura e inh seguito gi frattiurano bruscamente con la
fessurazione o fessurazioni che progrediscono istantaneamente

attiraverso alla massa frammentandola.Una illustrazione adattia
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di questa proprietd di fragilitd e delle caratteristiche d4i
frattura 4i un prodoito ceramico & la framntumazione di un
blocco di vetro., D'altira parte, una materia plastica cede gra-
dualmente e si deforma con sollecitazione a compressione cre-—
scente progressivamente fino a raggiungere il suo livello di
rottura e la rottura, e comunemente la propagazione della ri-
sultante frattiura & menorveloce e hon continua fino ad arriva-
fe a frammentare la massa. Perianto, un materiale’di tipo plasti-
co é'biﬁéﬁsoggettabile alle operazioni di stampaggio per com-
pressione e nelle proprietad dei prodotti stampati.

DESCRIZIONE SOMMARIA DELL'INVENZIONE

La presente invenzione comprende un metodo per la produ-
zione di compatti éoerenti di materiali ceramici in particel-
le, nel qhale il tempo globale del processo viene ridotto e
la massa del materiale viene resa pil plastica, o meno fragi-
le, mentre assoggettata allo stampaggip pef compressione, Il
metodo comprende la preparazione del materiale ceramico per
lo stampaggio per compressione racchiuso in un ambiente chiu-
éo come la camera di unrapparato di lavorazione e mentre il
materiale & contenuto in esso, viene fatta la regolazione del
tenore in acqua per lo stampaggio, Pertanto, l'invenzione ri-
guarda un processo che comprende una combinazione di operazio-
ni che agiscono su ingredienti specifieci, Comprese~le/fasi
egsenziali 41 confinamento degli ingredienti in una camera

di chiusura mentre wviene fatta la miscelazione e la regolazio-
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ne del tenore'in acgua, preparatorie allo stampaggio per
compressione del materiale con tenore in acqua specifico.

SCOPI DELL'INVENZIONE

Uno-degli scopi prinecipali della presente invenzione &

di provvedere un metodo per aumentare la velocitda di prepa-
rasione e di stampaggio per compressione di materiale cerami-
co,in particelle che comprende.l'operazione di rendere tali ma-
teriali pil assoggettabili all'operazione di stampaggio.

Un alfro scopo della presente invenzione & di provvedere
uh mezzo per vincere pil rapidamente la natura fregile delle
particelle ceramiche e conferire plasticitd a tals materiale
per cui esso pud essere stampato per compressione sostanzialmeﬁ-
te sotto tutte le condizioni di compattazione e ad alte velo—
citd con un pilh basso possibile livello di scarti.

Un ulteriore scopo della presente invenzione & di provve-
dere un metodo per migiiorare un processo di stampaggio per
compressione di materiali ceramici in particelle che compren-
dono la polvere di biossgido di,uranio,.in compatti coerenti, e
aumentare 1a resistenza di teli compatti di materiali.ceramici
a frattura é propag;zione della frattura durante lo stampag-
gio per compreésione e in seguito, comprendente i prodotti sin-
terizzati del materiale stampato.

Un altro scopo della presente invenzione & 4i provvedsre
un metodo per produrre pil rapidamente pastiglie di combusti-

bile nucleare che comprendono biossid d'uranio da materiale ce-
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ramico in part}cel%e, nel quale il materiale ceramico in par-
ticelle viene stampato per compressione in un compatto coeren-
te a velocitd pil rapide con scarti minimi dovuti a frattura
sia nel compatto coerente non cotto sia nel suo prodotio sin-
terizzato.

DESCRIZIONE DEL DISEGNO

Il disegno comprende un diagramma del ciclo di lavorazione
che illustra le fasi del metodo della presenté invenzione.

DESCRIZIONE DETTAGLIATA DELL'INVENZIONE

La presente invenziqne comprende un metodo per la produzio-
ne di un prodotto di combustibile nucieare fissile a forma di
pastiglia dai materiale ceramico in particelle utilizzando un
legante dissipabile che successivamente viene rimosso durante
l'operazione di sinterizzazione. Il metodo ..forma - 1l processo
di stampaggio per compressione gi materiale ceramicp in parti-
celle comprendenie polvere di biossido di uranio combinata con
un legante dissipabile come unemaﬁeriale-éomprén&ente"un?COmpe—
'std’di“ammdhioceJBiéarbonato di ammonio, in compatti a forma
coerente di dimensiohi édatte, e in seguito la sinterizzazione
dei compatti per produrre corpi integrati di combustibiie nu—
cleare fissile adatto per uso in reattori nucleari.”

I materiali in particelle di combustibile nucleafe figssile
per uso in qﬁesta invenzione coomprendono vari materiali usatil
come combustibili nqcleafi in reattori nucleari,,compresi i

composti ceramici comse o0ssidi di uranio, di pluionio e di torio.
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I composti di 9ombustibile preferiti sono l'ossido di uranio,
1'osgido di-plutonio, 1'ossido di tor-“io, e rispettive miscele.
11 materiale in parficelle di combustibile nucleare nel-
la attuazione della presente invenzione pud anche comprende-
re vari additivi;come materiali alti assorbitori di neutroni
che comprendono gadolinio per rallentare la densitad del flusso
del neutroni, '
I leganti dissipabili adatti per uso nell'attuazione
della preéentelinvenzione comprendono i composti contenenti am-
mine descritti e rivendicati nelle succitate domande di brevet-

334.492 = 233-%00

to N, 24+806—A/82 ¢ o 21 856 A/B2, combinati con un composto

éceito dalle composizioni di legante descritte nel succitatb
Brevetto U.S.A. N© 4.061.700. L'acqua viene inclusa dopo la
aggiunta degli ingredienti di combinazione di legante per ac-
celerare la reazioné di formazione del legame.

I1 componente di composto di ammina della combinazione
che costituisce il_legante comprende almeno un compostio scel-
to dal gruppo consistente di carbonati di ammire e di carbam;
méti di ammine come i carbonati ed i carbammati di etilendiam-
mina; monometilene, 3,3 diamminodipropilammina, 1,3 diammino-
~propano, 1,6 diamminoesano, n butilamminha, dietileniriammina,
e 1,7 diamminoeptano.'r

I componenti della combinazione che costituiscono il le-
gante dal Brevetto U.S.A. N° 4,061.700, comprendono almeno un

composto o suo prodotto di idratazione dei contenenti cationi
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é anioni scelti dal gruppo consistente di anioni di carbonato,
anioni di bicarbonato, anioni 4i carbammaio e rispettive misce-
le. Degli esempi di guesti comprendono i carbonati di ammonio,
i bicarbonati di ammonio, i carbammati di bicarbonato di am-
monio, ilsesquicarbonati di ammonioc e carbammati di ammonio.

Le percentuali tra componente di'uim émuna é ;omponente
contenaente ammonio della combinazione che prowvvede il legante
-sono preferibilmente parti uguali in peso, ma il rapporto dei
detti iqgfedienti di legante pud arrivare tra circa una a due
parﬁi in peso e due a una parte in p#so.

I1 componente combinato tipo ammina e componente contenan-
te ammonio che provvede il legante per l'attiuazione della pre-
sente invenzione vengono impiegati in quantitd da circa lo 0,5%
a circa il 7% in peso basato sul peso del materiale di combusti-
bile nucleare. Quantitd superiori a circa il 7% non provvedono
generalmente un benaficio prbporzidnale nella capacité legante,
e possono introdurre degli effetti indesiderati che compromeﬂ—
tono qualsiasi vantaggio o 1 costi dell'inclusione di maggiori
qb.anti‘t‘a di agente lega.hte.

La combinazione d4i composto di ammina col composto di am-
monio pud mostrare inizialmente un basso effetto di formazio-
ne che viene dissipato al colpletamento della reazione di for-
mazione del legame tra gli ingredienti, Ltaggiunta dell'acqua
aumenta questa velocitid di reazione e pertanto riduce sostanzial-

mente la durata di formazione di pori.- e lo sviluppo di un reale
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meccanismo di legame e adatta consistenza dei composti miscelati.
Secondo la presente invenzione, il materiale ceramico in
particells di combustibile che comprende la polvere di bios-
sido di uranio viens depositato in un ambiente chiuso, come la
camera di wn adatto apparato di lavorazione, che pud essere chiu-
sa all'atmosfera ambiente col suo interno e relativo contenuto
isdlato o a tenuta ermetica rispetto alle condizioni esterne.
Un apparato tipico comprende un dispositivo di miscelazione
munito di una camera di miscelazione chiusa che ha un mezzo
per regolare 1l'acqua nel suo contenuto. Il legante dissibabile
combinato viene aggiunto al materiale ceramico in particelle di
combustibile insieme all'acqua e miscelato sostanzialmente in
modo uniforme.'
In seguito viene aggiunto un tenore in acqua nella misce-
la di materiale in particelle e legante aggiunto preparata, ;n—
ﬁgriore a cirea 5000 parii in peso d'acqua ﬁer y@lione.di par;
%i in peso della miscela, aggiunta che viéne fatta con qualsiasi
mezzo adatto per ottehere il livello prescritto o regolézione,
cbme 1'evaporszione di Qualsiasi.eccesso oltre a quello speci-
ficato. Un tenors in acqua‘preferi£o comprende circa 15002 200
ppm, e una gamma adatta comprende aa circa 1000 a 2000 ppm.
In seguito, e mentre si conserva il tenore in acqua specifica-
1o secondo la presente invenzione di almeno meno di 5000 ppm,
" la miscela di materiale ceramico in particelle e legante ag-

giunto viene rimossa dal contenitore dell'unitid e compressa
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in un compattq coe?ente di dimensioni adatte secondo le pro-
cedure ed i mezzi della tecnica, Il metodo della presente in-
venzione permette la rapida preparaziomne e uso efficace di
tali miscele inh dispositivi e operazioni alla pressa rotante
ad alta velocitd e produzione continua,

I compatti coerenti “verdi" (non cotti)cxgi formati vengo-
no quindi sinteriz;ati secondo 1le pratiche e le procedure del-
la techiea per espellere il materiale legante e per integrare
le particélle.ceramiche in un corpo uniforme e continup. Il
prodotto sinterizzato, tipicamente a forma 4i uwna pastiglia,
viene in seguito rettificato a dimensioni specificate per il
suo servizio previsto. |

L'éCqua introdotta nel materiale ceramico in particells,
sia da sola sia col legante dissipabile, ha preferibilmente una
quantita minima in modo da ridurre al minimo qualsiasi sua guah-
tit& richiesta che deve essere rimossa per soddisfare ai requi-
giti dell'invenzione. L'acqua aggiunta permetie al legante di
disperdersi pin efficécemente e rapidamente‘nelia magssa di
ﬁateriale in partieellé e di'svélgere il suo compito di lega—
me come_descritto nella tecnica anteriore.

Inoltre, una certa quantita di acqua pud essere gia in-
trappolata nel materiale ceramico in particelle prima della
introduzione di‘acqua e del legante. In ogni caso, il tenore in
acqua prescritto inferiore a circa 5000 ppm deve essere ottenuto

e mantenuto nella miscela di materiale ceramico in particelle
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g legante duraqte i} suo stampaggio per compressione,

1z mescolazions del legante aggiunteo e regolazione del te-
nore in acgqgua pud essere fatta in qualsiasi apparate di lavora-:
zione adatto come un involuero 4i chiusura per il contenimen-
to del materiale ceramico in particelle, del legante & della
acqua, e contenente in esso un attrezzo o mezzo di miscelaziae
di tipo"a secco". Tali apparati comprendono le mescolatrici
chiuse a basso taglio, comeg letto fluidizzato, mescolatrici a
lastira o nastro, e le mescolatrici chiuse ad alto taglio o a
taglio intensivo come i mulini vibratori; i mulini a palle ed
i mulini centrifughi,

Un apparato di lavorazione preferito comprenide le mescola-
trici a letto fluidizzato del tipo descritto nei Brevetti U.S.A.
N° 4.168.914 e N° 4,172,667, ceduti alla titolare della presen-
te invenzione.

Il tenore in acqua richiesto inferiore a circa 5000 ppm
nella miscels di materiales ceramico in particelle e legante ag-
giuﬁto; nell'involucrolpub essere dttenuto con gualsiasi mezzo
adatto per controllare la guantitad di acqua trattenuta in esso,
Per esempio, l'acqua pud essere rimossa mediante evaporazione
indotta applicando temperature aumentate alla miscela, rego-
lando 1l'umiditd ambiente, oppure facendo passare un gas rela-
tivamente secco attraverso alla miscela, oppure con qualsiasi
combinazione di tali misure. Una realizzazione preferita per

1'attuazione della presente invenzione comprende la combinazio-



- 15 - (GE~2573)

ne e la miscelazione degli ingredienti e la regolazione del
tenore in acqua dellza miscela di particelle in un mescolatore
a letto fluidizzato dove 11 gas fluidizzahte  viene utiliz-
zato per indurre qualéiasi evgporazione per ottenere il teno-
re in acgua richiesto della miscela,

La miscelazione del materiale in particelle col legante -
in presenza di acqua e la regolazione dell'acqua contenuta nel-
la miscela alle condizioni richieste secondo lg presente inven-
zione, il tutto nel contenitore delltapparato, pud essere otte-
nuta efficacemente in un tempo di sosta relativamente breve
e iipicamente di 120 minuii o meno. Questio breve periodo di so-
sta permette al legante dissipabile di produrre un meccanismo
reale di 1egamele anche la modifica della natura fragile delle
particelle ceramiche a una condizione pili plastica e assogetta-—
bile allo stampaggio per compressiona.

Provvedendo il tenore in acqua richiesto secondo la pre-
sente invenzione, e mantenendolo nel materiale in particelle e
legante aggiunto, la rispettiva miséela pud essere stampaia per
cbmpresaione in compatti coerenti sostanzialmente con qualsia-
si mezzo adatto secondo la tecnologia di questio campo come de-
seritta nella tecnica anteriore, compresi i succitati brevetti
e domands in corso,

I compatti coerenti del materiale ceramico in particelle
contenente legante e stampati per compressione vengono guindi

sinterizzati per espsllere il materiale legante contenuto e per
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integrare le particelle ceramiche in un corpo sostanzialmen-
te continuo di consistenza sostanzialmente uniforme e resi-
stenza relativamente alta e buona resistenza a frattura.

Seguono degli esempi di procedure preferite per l'attua-
zione del metodo della presente invenzione.

ESEMPIC 1

Una carica di 120 Kg di polvere di biossido di uranio ar-
ricchito, granulata a una granulomeiria sostanzialmente unifor-
me, vieneldepositata nel conte@itore di miscelazione chidso di
una mescolatrice a letto fluidizzato come quella descritia nel
brevetto U.S.A. N° 4.168.914. Una miscela fine omokenea del
50% iy peso di carbammato di etilendiammina e 50% in peso di
bicarbonato di ammonio venne agglunta nella mescolatrice in una
quantitd di 3600 grammi che & il 3% in peso della polvere di
biossido di uranio. La mescolatrice venne messa in funzione
per un periodo sufficiente é otteﬁere una miscela omogenea de-
gli ingredienti. In séguito, 6250 parti per milione di acqua
(0,625% in peso del biossido di uranio) furono aggiunte lenta-
ménte attraverso un polﬁerizzatore sonico disposto sotto alla
superficie del contenuto della mescolatrice, mentre il contenu-
to veniva fluidizzato nell'operazione di formazione di misce-
la. Dobo 1'aggiunta dell'acqua, la polvere venne imbibita per
un'ora nelle condizione umida allo scopo di promuovere la Trea—
zione tra carbammato di etilendiammina e bicarbonato d'ammonio

per formare il legante. Il gasg fluidizzante venne quindi riat-
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tivato col riscaldatore in posizione per riscaldare il gas
a 659 0(150°F) per aumentare la rimeozione dell'acqua. Dopo
un'ora di miscelazione nel letto fluidizzato col gas caldo
la polvere venne scaricaté e furgno misurate le proprieté mec—

caniche a compressione diametrale.

Legante di ECM + ABC con H2Q
TEWPO, GIORNI

Giorno Q Giorno 3 Giorno 5 Giorno 12

Resistepnza alla trazione 241KPa 338BKPa 358KBa 406KPa
(35psi) (49psi) (52psi) (59psi)

Deformazione plastica 23 micron 26 micron 22 mic. 38 micron

Deformazione totale 46 " 55 " 55 " 73 "

P> o rottura | 1,0 " 0,75 " 0,4 ™ 3,3

Senza legagte - solo UO2
Resistenza alla trazione 207 KPa Nessun cambiamento
(30psi)
ESEMPIO 2

Miscele multiple di 120 chilogrammi ciascuna di polvers
di biossido di uwranio arricchite furono miscelate in un leito
fluidizzato usando i1‘3% in pesé gu una base di uranio de;la
miscela, il 50% in peso di carbammato di etilendiammina e il
50% in peso di bicarbonafo d'ammonio., Venne aggiunta come indi-
cato sotto una gamme di tenori in acqua. Ia mescolazione e la
éggiunta dell'acqua furoho identiche a quelle dell'Esempio 1.
Ia risultante diminuzione del tempo per rimuovere l'effetto

residuo del formatore di pori & mostrato nella tabella che se-

gue. la densitd sinterizzata preferita & dal 95,5 al 96,5%
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della densita.teorica., Valori inferiori indicano l‘effegto
del formetore di pori,

Acgua aggiunta(ppm) Densitd sinterizzato, % teorica

0 ppm 92,3(3 giorni) 93,7(8 giorni) 95,5(20 giorni)

6250 ppm 92,7 (1 giorno)94,2(4 giorni) 95,1(12 giorni)
9167 ppm 95,9(1 giorno) 95,9(2 giorni) 95,8(5 giorni)
RIVENDICAZIONI |

1. Metodo per la produzione d4i compatti coerenti di materiale
ceramico in particelle di combustibile nucleare nel quale il
materiale ceramico viene reso pil plastico e assoggettébile al-
la lavorazione, che comprende le fasi seguenti:

a) deposito di una quantitd di materiale in particelle di
combustibile nucleare shecommandbiossido di uranio,-inun conte~
nitore;

b) aggiunta di un legante dissipabilere di acqua alla quan-—
tita di materiales in particelle di combustibile nucleare nel
detto cﬁntenitore e miscelazione del legante in esso;

¢) provvista di un.tenore di acqua nella miscela compren-
dente il materiale in particelle di combustibile e legante nel
detto contenitore inferiore a circa 5000 parti‘in peso di acqgua
per Qilione di_parti in peso della ﬁiscela;

d) compressione della miscela risultante che comprende
il materiale in particelle di combustibile e legante che ha
un tenore in acqua inferiore a circa 5000 ppm in un compatio

coerante,
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2. Metodo secondo la rivendicazione 1, nel quale il tenore in
acqua della miscela inferiore a circa 5000 ppm & provvisto

in essa ehntro un periodo inferiore a circa 2 ore dall'aggiun-
ta dell'acqua.

3. Metodo secondo la rivendicazione 1, ngl guale il 1sgante
digsipabile comprende una combinazione di un composto ai ammi-
né e un composto d'ammonio.

4, Metodo seconde la rivendicazione 1, nel quale il legante
disgipabile comprende almeno un composto di ammine.acélto dal
gruppo consistente di carbonatoai émmine e carbammato di ammina
5. Metodo secondo la rivendicazione 1, nel gquale il legante
dissipabile.comprende etilendiammina e bicarbonato d'ammonio,
6., Metodo secondo la rivendicazione 1, nel guale il legante
dissipabile comprende da circa lo 0,5% a circa il 7% in peso

di un composto di ammine basato sul peso del materiale in parti-
celle ci combustibiie nucleare.

7. Metodo secondo la rivendicazione 1, nel quale il legante
dissipabile comprende un composto o suo prodotto di idratazione
cbntenenté cationi e anioni d'ammonio scelti dal gruppo congi-
stente di anioni di carbonato, anioni di bicarbonato, anioni

di carbammato e miscele di tali anioni, e un composto di am-
mina.

8. Metodo per la produzione di compatti coerenti di materiale
ceramico in particelle di combustibile nucleare, nel qualg il

materiale ceramico viene reso pil plastico e a¥soggettabile
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alla lavorazicne. che comprende le fasi seguenti:

a) deposito di una gquantitid di materiale ceramico in
particelle di combustibile nucleare comprendentie biossido di
uranio in un contenitore di una mescolatrice;

b) aggiunta di un legante dissipabile e acqua alla quan-
tita di materiale in particelle di combustibile nuclearé nel
detto contenitore e miscelazions del legante in esso;

¢) provvista di un tenore in acqua nella miscela compren—
dente il materiale in particelle di combustibile e legante
nel detto contenitore.inferiore a circa 5000 parti

in peso di acqua per‘ﬂulione di parti in peso della miscela
entro in periodo inferiore alle 2 ore dall'aggiunta dell'acques;
- d) compressione della miscela risultante comprendente il
materiale ceramico in particelle di combustiibile e legante che
ha un tanore'in acqua inferiore a 5000 ppm, in un compatto
coerente.
9, Metodo secondo la rivendicazione 8, nel guale il legante
dissipabile comprenda una soluziohe acquosa del composto di
émmina ed un composto d'amﬁonio.
10. Metodo secondolla rivéndicazioqe 8, nel gquale il legante
dissipabile compfende almeno una amming scelta dal gruppo con-
sistente di carbonati di ammina e carbammati 4i ammina, e un
composto di ammonio.
11. Metodo éecondo la rivendicazione .8, nel guale il legante

dissipabile comprende carbammato di etilendiammina e bicarbonato
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di ammonio.

12, Metodo secondo la rivendicazione 8, nel guale il legante
dissipabile comprende da circa lo 0,5% a circa il 7% in peso

di un composto di ammine- basato sul peso del materiale in parti-
celle di combustibile nuclears.

13. Metodo secondo la rivendicazione 8, nel quale il tenore in
acqua della miscela inferiore a cireca 5000 ppm viene provvistf
in essa entro un periodo inferiore a circa un'ora dall'aggiunta
dell'acqua.

14. Metodo secondo la rivendicazione 8, nel quale il legante
dissipabile comprende almeno un composto d'ammonio scelto dal
gruppo consistente di carbonati‘d‘ammonio, bicarbonati d'ammo-
nio, carbammati di bicarbonato d'ammonio, éesquicarbonati d*am—
monio,‘e carbammati d'ammonio, e un composto d'ammina,

15. Metodo per la produzione di compattl coerenti 4i materiale
ceramico in particelle di combustibile nucleare, nel guale il
materiale ceramico viene reso pilh plastico e assoggettabile al-
la lavorazione, che comprende le fasi seguenti:

a) deposito di ung quantitd 4i materiale ceramico in parti-
celle di combustibile nucleare .comprendente biossido di uranio
in una camera di chiusura di una mescolatrice;

b) aggiunta di un legante diasipabile che comprende almeno
un composto diammine,scelto Qai gruppi consistenti di carbona-
naticﬁ.amminé, carbammati diammire e acqua, alla quantita di

materiale in particelle di combmstibile nucleare dentiro al detto
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éontenitora g.mescolazione del legante in essoj

b) provvista di un tenore im acqua nella miscela che com-
prende il materiale in particelle di combusiibile e legante
nel detto contenitore infgriqfe a cirga 5000 parti in psao di
acgua‘per milione di parti in peso della miscela entro un periodo
inferiore azlle 2hore dall'aggiuntaudéll'aequa;

d) compressidne della miscela risultante comprendente
il materiale in particelle di combustibile e legante che ha
un tenore in acqua inferiore a circa 5000 ppm in un compatto
coerente. |
16, Metodo secondo la ri#endicazione 15, nel gquale il legante
dissipabile comprende una combinazione éi un composfo di ammi-
né e un composto d'ammonio.
17. Metodo secondo la rivendicazione 15, nel guale il legante
dissipabile comprende carbammato di etilendiammina.
18. Metodo.secondo la rivendicazione 15, nel quale il legante
dissipabile comprende carbammato di etilendiammina e bicarbona-
to d'ammonio.
19. Metodo secondo la rivendicazione 15, nel quale 11 legante
dissipzbile comprende dé circa 16 0,5% a circa il 7% in peso
di un composto d'ammina basato sul peso del materiale in parti-
celle 4i combustibile ﬁ@cleare.
20, Metodo secondo la rivénéicazione 15, nel guale il tenore
in acqua della miscela inferiore a éirca 5000 ppm vienhe prov-

veduto in essa entro un periodo inferiore a circa un'ora dalla
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aggiunta dell'acqua,

21, Metodo per-la produzione di compatti coerenti di materia-
le ceramico in particelle di combustibile nucleare, nel qua-—
le il materiale ceramico viene reso pil plastico e assoggetta-
bile alla lavorazione, che comprende le fasi seguenti:

a) deposito di una quant}té di materiale ceramico in par-
ticelle di combustibile nucleare che comprendebiossido di uranio
in una camera di chiusura di una mescolatrice;

b) aggiunta 4i un 1egante dissipabilelche comprende‘almeno
una ammina scelta dal gruppo consistente di carbonatodi ammine
e carbammato di ammine combinati con un composto d'ammonio in
quantitd da circa lo 0,5% a circa il 7% in peso del totale ba-
sato sul peso del materiale di combustibile, e acgua alla quan-—
titd di materiale in pariicelle di combustibile nucleare nel
detto contenitore e miscelazione del legante in esso;

c) provvisfa di un tenore in acgqua nella miscela che com-
prende il  materiale in pérticelle di combustibile e il legante
nel detto contenitore inferiore a circa 5000 parti in peso di acqua
pér ’milione di pérti in peso della miscela entro un periodo in-
feriore a circa 2 ore dall'aggiunta dell'acqua;

d) compressione della miscela risultante che comprends i
materiali in pariicelle di combustibile nucleare e legante che
ha un tenore in acqua inferiore a cireca 5000 ppm in un compat-—
to coérente.

22, Metodo secondo la rivendicaziohe 21, nel quale il legante
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Qissipabile comprende una soluzione acquosa di carbammato
diammine ,

23, Metodo secondo la rivedicazione 21, nel gquale il legante
dissipabile comprende carbammato di etilendiammina ed un com-
posto d'ammdnio.

24, Metodo secondo la riveandicazione 21, nel gquale il legante
dissipabile comprende varbammato di etilendiammina e bicar-
bonat6 d;ammonio.

25, Metodo secondo la rivendicazione 21, nel quale il tenore
in acqua della miscela inferiore a circa 5000 ppm & provvisto
in‘essa entro wn periodo inferiore a circa un'ora dall'aggiun-
ta dell'acqua.

26, Metodo secondo la rivendicazione 21, nel quale il conteni-
tore della mescolatrice comprendé una mascolatrice a letto
fluidizzato.

27. Metodo per la produzione di compatti coerenti di materiale
ceramico in particelle di combustibile nucleare nel quale il
materiale ceramico viene reso pill plastico e assoggettabile al-
1a lavorazione, che comprende le fasi seguenti:

a) deposito di una quantitd di materiale ceramico in par-
ticelle di combustibile nucleare comprendente biossido di ufay
nio in una camera di chiusura di una mescolatrice;

b) aggiunta di un legante dissipabile che comprende una
_soiuzione acquosa di{glmeno un 'amming scelta dal gruppo consi-

stente di carbonato diammine e carbammatodi ammine combinato



- 25 . (GE-2573)

con un composto d'ammonio in una quantitad totale da circa lo
0,5% a circa il 7% in peso basato .sul veso del materiale di
combustibile alla quantita d4i materiale in particelle di com-
bustibile nucleare dentro al detto contenitore della mescola-
trice e miscelazione del legante in essoy

¢) provvista di un tenore in acqua nella miscela che com-
prende il matefiale in particelle di combystibile e legante nel
detto contenitore della mescolatrice H% circa 1000 a circa 2000
parti in peso dell'acqua milione di partili‘ " in reso della
miscela in un periodo inferiore a circa un'ora dall'aégiunta
dell'acqua ;

d) compressione della miscela risultante che comprende il
materiale in particelle di combustibile e leggptelche ha un
tenore in acqua da circa 1000 a circa 2000 ppm in un compatto
coefente;

e) sinterizzazione del compatito della miscela per espel-
lere il materiale legan£e e integrare il materialé in particelle
di combustibile in un corpo uniforme.
28° Metodo secondo la rivendicazione 27, nel guale il legante
dissipabile comprende carbammato di etilendiammins.

29. Metodo secondo la rivendicazione 27, nel quale il legante
dissipabile comprende carbammato di etilendiammina e bicarbona-
to d'ammonio.

30, Metodo secondo la rivendicazione 27, nel quale il tenore

in acqua della miscela che comprende il materiale in particel-
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le di combustiibile e legante viene portato a circa 1500 parti
in péso di acqua per milione dil parti in peso dells miscela,
31. Metodo per 1la preduzione di compatti coerenti 4i materia-
le ceramico in particelle di combustibile nucleares nel quale

il materiale ceramico viene reso pilt plastico e assoggettabi-
le alla lavorazione, che comprende le fasi seguenti:

a) depositb'di una quantitd di materiale in particelle
di combustibile nucleare comprendente biossido di uranio in
an coqtenitore di una mescolatrice a letto fluidizzato;

b) aggiunta di un legante dissipabile che comprende almeno
un tammina scelta dal gruppo consistente di carbonato di ammine

e carbammato d; ammine combinato con un composto d'ammonio. in
una quantitd totale da cirea lo 0,5% a circa il 7% in peso ba-
sato sul peso del materiale di combustibile, e acgqgua alla quan-
tita di materiale in particelle di combustibile nucleare nel
detto contehitore_e miscelaziobs del legante in esso;

c) provvista di un tenore in acqua nella miscela che com-
prende il materiale in particelle di combustibile e lesgante nel
detto cpntenitore inferiore a circa 5000 parti in peso di acqgua
per milione di parti- in peso della miscela in un periodo in-
feriore a circa 2 ore dall'aggiunta dell'acqua;

a) compressione della miscela risultante che comprende
il materiale in particelle di combustibile e legante che ha un
tenore in acqua inferiore a circa 5006-ppm in un compatto coerente.

32, Metodo per la produzione di compatti coerenti di materiale
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ceramico in particelle di combustibile nucleare nel quale il
materiale ceramico viene reso pil plastico e assoggettabile
allé lavorazione, che comprende le fasi seguenti:

a) deposito di una guantitd del materiale in particelle
di combustibile nucleare che comprende biossido di uranio in
un contenitore di una mescolatrice a letto fluidizzato;

b) aggi@nta di un legante dissipabile che comprende una
soluzione zcquosa di almeno un'ammina scelta dal gruppo con-—
sistente di carbonato diammiﬁe e carbammatoéﬁ.amminé combinati
cop un composto dfammonio in una quantita totale da circa lo
0,5% a circa il 7% in peso basato sul peso del materiale di com-
bustibile alla quantita di.materiale in particelle di combusti-
bile nucléare nél detto contenitore della maescolairice e misce-
lazione del legante in esso;

c) provvista di un tenore in acqua nella miscela che com-
prende il materiale in particelle di combustibile e legante nel
detto contenitpre della %escolatrioe inferiore a ciréa 5000 par-
ti in peso di acgua per ;ilione di parti 1in peso della misce-
15 in un periodo inferiore a circa un'ora dall'aggiunta della
acguas |

d) compressione della miscela risultante che éomprende
materiale ceramico in particelle di combustibile e legantie che
ha un tenore in acgua inferiore a circa 5000 ppm in un compatto
coerenta;

e) sinterizzazione del compatto della miscela per espel-
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lere 1l materiale kegante e integrare il materiale in parti-

celle di combustibile in un corpo wniforme.

BP/bp
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RIASSUNTO
Metodo per gtampaggio per compressione di materiali ce-
ramici tipicamente fragili che comprendono ossidi 4i uranio
in compatti coerenti, nel quale la velocita del processo glo-
bale & aumentata e inoltre viene migliorata la compattazio-
ne e le proprietd di coerenza 4i tali materiali in particel-

le nella fabbricazione di prodotti di combustibile nucleare.

TESTO DELLA DESCRIZIONE
La presenté invenzione riguarda generalmente l'arte ce-
ramiga e la formazione di corpi sinterizzati dé materiali di
0ssidi in particelle. L'invenzione riguarda iﬁ particolare un
processo per la produzione di unitd consolidate di materiali

ceramici in particelle che comprende la compressione di tali
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particelle in compatti coerenti e maneggevoli per la succes-
siva sinterizzazione in corpi integrati. L'invenzione & di-
retta ih modo specifico alla fabbricaziohe di prodotti di com-—-
bustibile nucleare da materiali in particelle che contengono
biossido di uranio.

RIMANDI A DOMANDE DI BREVETTO PERTINENTI

Questa invenzione & attinente a quella descritia e riven-
dicata nelle Domande di Brevetto Italiane N° 24.806 4/82 de-
positata il 16 dicembre 1982 avente come autori George L.
Gaines, Jr., Patricia A..Piacente, William J, Ward IIJ, Peter
C. Smith, Timothy J. Gallivan, e Harry MN. Laska; e N° 21.856
A/82, depositata il 15 giugno 1982 avente come autori George
L. Gaines, Jr., e William J. Ward IIX. Entrambe gqueste domans
de sono cedute allo stesso titolare di questa ihvenzione e si
considerano gui incorporate per riferimento.

PREMESSE RELATIVE ALL'INVENZIQONE

I1 combustibile nucleare fissile per reattori nuclsari com-
prende una gamma di composizioni e forme di materiali fissgili
che comprendono composti ceramici di ﬁranio, di plutonio

e di +torio. I composti di combustibili per rgattori commer—
ciali di generazione di potenza comprendono tipicamente ossidi
di uranio, di plutonio e di torio e rispettive miscele..Il com-
bustibile generalmente pill adatto e usato.comunemente per gue-—
sti reattori nucleari commerciali e il biossido di uranio,che

pud essere combinato con piccole quantitd di altri materiali
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combustibili che comprendono additivi di controllo del flus-
so del neutroni, come gadolinio.,

Il biossido di uranio prodotto commercialmente & una pol-
vere fine abbastanza porosa, che hon & adatta come tale per
uso come combustibile nei reattori commerciali. Per trasforma-
re il biossido di uranio in polvere in una forma adatta per uso
come combustibile per i reatiori_nucleari di generazione di
potenza sono stati sviluppati e usati diversi mezzi. Una tec-
niqa comunemente usata & di sinterigzzare dei corpi di dimensio-
ni adatte di materiale di biossido di uranio in polvere ad al-
te temperature per sviluppars forti legami di diffusione tra
particelle individuali di polvers.

Tuttavia, la techica della sinterizzazione richiede una
formagione preliminare-della polvere sciolta in un corpo di
'partic’élle, sagomato e conservante la sua forma,‘ di resistenza
e integritd sufficienti per resistere alle procedure di mani-
polazione e di.sinterizzazione. L'operazione di consolidamento
di particelle fini in un corpo o compatito coerenté con livel-
ii di scarto ragionevolmeﬁte bassi, e con resistenza e unifor-
mitd da reéistere alla successiva manipolazione e cottura e
stata oggettio di molto interesse e ricerca nell'indust¥ia del
combustibile nucleare.

I leganti organici o plastici convenzioﬁali usati comune-
mente nella fabbricazione della polvere sono stati considera-

ti inadatti nelle operazioni di lavorazione del combustibile
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nucleare., Il trattenimento di gualsiasi residuo di legante,
come carbonio,nel prodotto di combustibile nucleare sin-
terizzato & inaccettabile nel servizio del reattore. Inoltre,
1lg presenza-di qualsiasi legante organico tra le particelle-
inibisce la formazione durante la sinterizzazione di forti
legami di diffusione tra le particelle, e influisce negati-
vamente suila densita del prodotto sinterizzato. La rimozione
completa dei leganii, o del loro prodotti di decomposizions,
prima delia sinterizzazione, & particolarmente difficile e in
genere richisde un'ulteriore operazione costosa nella fabbrica-
zione del combustibile.

Iﬁ conformita, unh metodo comune era di pressare allo stam-
po la polvere di biossido di uranio per formarla in compatti
"orudi" (non cotti) di dimensioni adatte senza l'assistenza di
leganti. Questo sistema comporta tuttavia degli alti iassi'mol—
to costosi di searti e di riciclo del materiale di scarto data
la debolgzza dei compatti di polvere crudl senza legante.

I1 brevetto U.ﬁ.A.’N° 4.061.700, concesso il 6 dicembre
1977 a nome di Gallivan-e ceduto al titolare della presente
invenzione, descrive un gruppofdistinto di leganti dissipabili
che migliorane la produzione di pastiglie'sinterizzatg di com-
bustibile nucleare in particelle per reattori nucleari. T le-
ganti dissipabili d4di duesta invenzione funziqnano senza conta-

minare i prodotti di combustibile risultanti, e permettiono la

formazione di forti legapi tra particellé sinterizzate durante
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la cottura senza influenzare negativamente la porositd wvolu-—
ta della pastiglia sinterizzata.

Ls descrizioni dei detti Brevetti U.S.A, N°4,061.700, e
Brevetti U.S.A. N° 3,803,273, N° 3,923,933 e N° 3,927.154
pure ceduti al titolare della presente invenzione, e relativi
agli aspseiti principali del campo relativo alla produzione di
pastiglis di combustibile nucleare da materiale ceramico fis-
8ile in particelle per servizio nei reattori, si considerano
tutte qui'incorporate per riferimento.

Le tecniche anteriori descritte nel Brevetto U.S.A.
N¢ 4.061.700, sono risultate carenti in certe condizioni e
circostanze. Per esempio, si & ogservato che i leganti dissi-
pabili del succitato brgvetto non provvedono dei risultati con-
sistenti in merito alla forza e alla integritd della pastiglia,
indipendentemente dalle condizioni di miscelazione e dalle cé-
rattéristiche delle particelle della polverse di biossido d4i
uranio. In modo épecifico, la rigorosita dell'agitazione nel-
la.miscelazione, l1'umidita e temperatura relativa, e la durata
deil'imﬁagazzinaggio, come pure le proprieta della ﬁolvere di
biossido di uranio come le dimensioni, l;area di superficie
e il tenore in umidita sono tutti fattori che apparentemente
possono influenzare négativémente 1l'uniformita degli attributi
fisici provvisti da tali leganti dissipabili,

I1 legante dissipabile di tipo ammina delle succitate doman-

de ‘italianeN°® 24.806 A/82 e N° 21.856 A/82 & risultato utile
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nel provvedere del miglioramenti notevoli nella caratteristi-
ca di lavorazione dei materiali ceramici in particelle che
comprendone il biossido di uranio e nelle proprieta fisiche
dei compatti formati con essi,

Tuttavia, le misure della tecnica anteriore non hanno
~vinto in modo sufficiente 1l'inerente natura fragile di alcuni
materiali ceramici che comprendonoe la polvere di biossido di
uranio e conferito agli stessi un grado di plasticita da per-
mettere la loro consistenza e il loro rapido consolidamento &n
compatti coerenti che hanno un'alta resistenza a frattura.

La presente invenzione tratia la natura tipicamente fra-
gile dei materiali ceramici ed i problemi imposti ad essi du-
rante lo stampaggio per comprsessione come nei materiali a for-
ma di particelle e che gi verificano anche nel prodotto stampa-
to. Come & ben. noto, i materiali ceramici sono generalmente
di una consistenza relativamente fragile rispetto a una con-
sistenza conformabile plastica. Pertanto, piuttosto di defor-
marsi durante un periodo di sollecitazione a compressione ap-
ﬁlicata in modo crescenie progressivamente al raggiungimento
del limite d4i rottura come & nel caso di una materia plastica,
i materiali ceramiqi tendono a resistere rigidamente sostanzial-
mente a iutta le deformazione fino al raggiungimento del limi-
te di rottura e in seguito si fratturano bruscamente con la
fesgurazione o fessurazioni che progrediscono istantaneamente

attraverso alla massa frammentandola.Una illustrazione adatia
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,di questa proprietd di fragilitd e delle caratteristiche di
fratturg di un prodotto ceramico & la frantumazione di un
blocco di vetro. D'altra parte, una materia plastica cede gra-
dualmente e s1 deforma con sollecitazione a compressione cre-
scente progressivamente fino a raggiungere il suo livello 4di
rottura e la rottura, e comunemente la propagazione della ri-
sultante frattura & menorveloce e non continua fino ad arriva-
re a frammentare la massa. Pertanto, un materiale di tipo plasti-
co é'piﬁéssoggettabile alle operazioni 41 stampaggio per com-
pressione e nelle proprietd dei prodotti stampati.

DESCRIZIONE SONMMARIA DELL'INVENZIONE

la presente invenzione comprende un metodo per la produ-
- zione di compatti coerenti di materiali ceramici in particel-
le, nel quale il tempo globale del processo viene ridotto e
la massa del materiale viene resa piu plastica, o meno fragi-
le, menire assoggettatg allo stampaggip per compressione, Il
metodo comprende la preparazione del materiale ceramico per
lo stampaggio per compressione racchiuso in un ambiente chiu-
éo come la camera di unrapparato di lavorazione e mentre il
materiale & contenuto in esso, viene fatta la regolazione del
tenore in acqua per lo stampaggio., Pertanto, l'invenzione ri-
guarda un processo che comprende una combinazione di operazio-
ni che agiscono su ingredienti specifici, comprese le fasi
easenziali di confinamento degli ingredienti in una camera

di chiusura mentre viene fatta la miscelazione e la regolazio-
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ne del tenore in acqua, preparatorie allo stampaggio per
compressione del materiale con tenore in acqua specifico.

SCOPI DELL'INVENZIONE

Uno degli scopi principali della presente invenzione &

di provvedere un mstodo per aumentare la velocitd di prepa—
rgzione e di stampaggio per compressione di materiale cerami-
co,in particelle che comprende:. l'operazione di rendere tali ma—
teriali pih assoggettabili all'operazione di stampaggio.

Un alfro scopo della presente invenzione & di provvedere
un mezzo per vincere piu rapidamente_la natura fregils delle
particelle ceramiche e conferire plasticitd a tzle materiale
per cui esso pud essere stampato per compressione sostanzialmeﬁ—
te sotto tutte le condizioni di compattazione e ad alte velo-
cita con un pil basso possibile livello di scarti.

Un ulteriore scopo della presente invenzione & di provve-
dere un metodo per migiiorare un processo di stampaggio per
compressione di materiali ceramici in particelle che compren-—
dono la polvere di biossido di uranio, in compatti coerenti, e
aumentare la resistenza di tali compatti di materialilceramici
a fratiura e propagazione della frattura durante lo stampag-
gio per compreésione e in seguito, comprendente i prodotti sin-
terizzati del materiale stampato.

Un altro scopo della presente invenzione & di provvedere
un metodo per produrre pil rapidamente pastiglie di combusti-

bile nucleare che comprendono biossido d'uranio da materiale ce-
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ramico in particelle, nel gquale il materiale ceramico in par-
ticelle viene stampato per compressione in un compatio coeren-
te a velocita pil rapide con scarti minimi dovuti a frattura
sia nel compatto coerente non cotio sia nel suo prodotto sin-
terizzato.

DESCRIZIONE DEL DISEGNOQ

¥l disegno comprende un diagramma dsl ciclo di lavorazione
che illustra le fasi del metodo della presenté invenzione.

DESCRIZIONE DETTAGLIATA DELL'INVENZIONE

La presente invenzione comprende un metodo per la produzio-
ne di un prodotto di combustibile nucieare fissile a forma di
pastiglia di materiale ceramico in particelle utilizzando un
legante dissipabile che succesgivamente viene rimosso durante
l1'operazione di sinterizzazione. Il metodo . forma -1l processo
di stampaggio per compressione 4i materiale ceramico in parti-
celle comprendente volvere di biossido di uranio combinata con
un legante dissipabile come unzmajeriale~60mprénﬁente‘unvbompo—
Std*di’ammbhio;a-bicarﬁonato di ammonio, in compatii a forma
coerente di dimensioni édatte, e in seéuito la sinterizzazione
dei compatti per produrre corpi integrati di combustibile nu-
cleare fissile adatto per uso in reattori nucleari.

I materiali in particelle di combustibile nucleare fissile
per uso in qﬁesta itnvenzione ccomprendono vari materiali usati
come combustibili nucleafi in reattori nucieari,,compresi i

composti ceramici come o0ssidi di uranio, di plutonio e di torio.
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I composti di combustibile preferiti sono 1l'oasido di uranio,
l'ogsido di plutonio, 1l'ossido di torio, e rispettive miscele.

I1 materiale in particelle di combustibile nucleare nel-
la attuzzione della presente invenzione pud anche comprende-
re vari additivi?come materiali alti assorbitori di neutroni
che comprendono gadolinio per rallentare la depsitd del flusso
dei neutroni. '

I leganti dissipaﬁili adatti per uso nell'atiuazione
della preéente inhvenzione comprendono i composti contenenti am-
miﬁa descritti e rivendicati nelle succitate domande di brevet-
to N, 24,806 A/82 e N° 21.856 A/82, combinati con un composto
gcelto dalie-composizioni di legante descritte hel succitatd
-Brevetto U.S.A. N° 4,061,700, L'acqua viene inclusa dopo la
aggiunta degli ingredienti di combinazione d4i legante per ac-
celerare la reazioné di formazione del legame.

I1 componente di composto di ammina della combihazione
che costituisce il_legante comprende almeno un composto scel-
to dal gruppo consistente di carbonati di ammire e di carbam-
mati di ammine come i carbonati ed 1 carbammati di etilendiam-
mina, monometilene, 3,3 diamminodipropilammiﬂa, 1,3 diammino-
propano, l,6 diamminoesano, n butilammina, dietilentriammina,
e 1,7 diamminoepiano.

I componenti della combinazione che costituiscono il le-

gante dal Brevetto U.S.A. N° 4,061,700, comprendono almeno un

composto o suo prodotto di idratazione dei contenenti cationi
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é anioni scelti dal gruppo consistente di anioni di carbonato,
anioni di bicarbonato, anioni di carbammato e rispettive misce-
le., Degli esempi di questi comprendono 1 carbonatil di ammonio,
i biecarbonati di ammonio, i carbammati di bicarbonato di am-
monio, i‘seSquicarbonati di ammonio e carbammati 4i ammonio.

Le percentiunali tra componente di11bo ammina é éomponente
contenante ammonio della combinazione che provvede il legante
sono preferibilmente parti uguali in peso, ma ii rapporto deil
detti ingfedienti di legante pubd arrivare'méicirca unha a due
parﬁi inh peso e due a una parte in pHso.

I1 componente combinato tipo ammina e componente contenen-
te ammonio che provvede il legante per l1l'atiuazione dslla pre-
sente invenzione vengono impiegati in quantitd da circa lo 0, 5%
a eirca il 7% in peso basaito sul peso del materiale di combusti-
bile hucleare. Quantitd superiori a circa il 7% non provvedono
generalmente un beneficio proporzionale nella capacité legante,
e possoho introdurre degli effetti indesiderati che compromef—
tono qualsiasi vantaggio o i costi dell'inclusione di maggiori
qﬁanti‘té di agente legahte.

La combinazione di composto di ammina col composto di am-
monio pud mostrare inizialmente un basso effetté di formazio-
ne che viene dissipato allcompletamento della reazione di for-
mazione del legame tra gli ingredienti, Llaggiunta dell'acqua
aumenta questa velocitd di reazione e pertanto riduce sostanzial-

mente la durata di formazione di pori e lo sviluppo di un reale
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meccaﬁismo di legame e adatta consistenza dei composti miscelati.
Secondo la presente invenzione, il materiale ceramico in
particells di combustibile che comprende la polvere di bios-
sido di uranio viene depositato in un ambiente chiuso, come la
‘camera di un adatto apparato di lavorazione, che pud essere chiu-
sa all'atmosfera ambiente col suo interno e relativo contenuto
iselato o & tenuta ermetica rigpetto alle condizioni esterne.
Un apparato tipico comprende un dispositivo di miscelazione
munito di‘una camera di miscelazione chiusa che ha un mezzo
per regolare ltacqua nel suo contenuto. Il legante dissipabile
combinato viene aggiunto al materiale ceramico in particelle d4i
combustibile insieme all'acqua e miscelato sostanzialmente in
modo uniforme.
In seguito viene aggiunto un tenore in acqua Aella misce-
la d4i materisle in particelle e legante aggiunto preparatea, ;n—
feriore a circa 5000 parti in peso d'acqua per milione di parQ
_fi in peso della miscela, aggiunta che viéne fatta con gualsiasi
mezzo adatto per ottehere il livello prescritto o regolazione,
cbme 1l'evaporazione di Qualsiasi'eccesso oltre a quello speci-
fiecato. Un tenorse in'acqua.preferiﬁo comprende circa 1500i 200
ppm, e una gamma adatta comprende da circa 1000 a 2000 ppm.
In seguito, e mentre si conserva il tqnore in acqua specifica-
1o secondo la presente ihvenzione di almeno meno d4i 5000 ppm,
' 1a miscela di materiale ceramico in particelle e legante ag-

. - . . 4 lo ~
giunto viene rimossa dal contenitore dell'unita e compressa
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in un compattio coserente di dimensioni adatte secondo le pro-
cedure ed i mezzi della tecnica., Il metodo della presente in-
venzione permette la rapida preparaziohe e udo efficace di
tali miscele in dispositivi e operazioni alla pressa rotante
ad altz velocitd e produzione centinua.

I compatti coeienti "yerdi" (non cotti) cosi fermati vengo-
no guindi sinteriz;ati secondo le pratiche e le procedure del-
la techieca per espellere il materiale legante e per integrare
le particelle ceramiche in un corpo uniforme e continuo. TI1
prodotto sinterizzato, tipicamente a forma di una pastiglia,
viene in seguito rettificato a dimensioni specificate per il
suo servizio previsto.

L‘ACqua introdotta nel materiale ceramico in particells,
sia da sola sia col legantie dissipabile, ha preferibilmente una
quantitd minima in modo da ridurre al minimo qualsiasi sua quan—
titd richiesta che deve essere rimossa per soddisfare ai requi-
siti dell'invenzione. L'acqua aggiunta permette al legante di
disperdersi pid efficacemente e rapidamente nella massa di
ﬁateriale in particellé e di svélgere il suo compite di lega-
me come descritto nelle tecnica anteriore.

Inoltre, una certa quantitd di acqua pud essere giid in-
trappolata nel materiale ceramico in particelle prima della
introduzione di‘acqua e del 1egaﬁte. In ogni caso, il tenore in
acqua prescrittio inferiore a circa 5000 ppm deve essere ottenuto

e mantenuto nella miscela di materiale ceramico in particelle
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e legante durante il suo stampaggio per compressione.

Ia mescolazione del legante-aggiunto e regolazione del te-

nore in acqua pud essere fatta in qualsiasi apparato di lavora-!
\

zione adatto come -~ un involucro di chiusura per il contenimen—

to del materiale ceramico in particelle, del legante & della

acqua, e contenente in esso un attrezzo o mezzo di miscelazioe

di tipo“a secco".'Tali‘apparati comprendono le mescolatrici

chiuse a basso taglio, come letto fluidizzato, mescolatrici a

lastra o néstro; e ls mescolatriqi chiuse ad alto taglio o a

taglio intensivo come i hulini vibratori; i mulini a palle ed

i mulini centrifughi,

Un apparato di lavorazione preferito comprende le mescola-
trici a letto fluidizzato del tipo descritto nei Brevetili U.S.A,.
N° 4,168,914 e N° 4,172.667, ceduti alla titolare della presen—-
te invenzione,

Tl tenore in acqua richiesto inferiore a circa 5000 ppm
nella miscela di materiale ceramico in particelle e legante ag-
giunto; nell'involucro‘pub essere bttenuto con qualsiasi mezzo
adatto per controllare 1a quantita di acqua tratteﬁuta in esso.
Per esempio, l'acqua pud essere rimossa mediante evaporazione
indotta applicando temperature aumentate alla miscela, rego-—
lando l'umidita ambiente, oppure facendo passare un gas rela-
tivamente secco attraverso alla miscela, oppure con qualsiasi

combinazione di tali misure. Una realizzazione preferita per

ltattuazione della presente invenzione comprende la combinazio-
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he e la miscelazione degli ingredienti e la regolazions del
tenores in acqua della miscela di pariicelle in un mescolatore
a letto fluidizzato dJdove il gas fluidizzante . viene utiliz-
zatlo per indurre qualéiasi evaporazione per ottenere il teno-
re in acqua richiesto della miscela,

La-miscelaz;one del materiale in particelle col legante
in presenza di acgqua B la regolazione déll'acqua contenuta nel-
la miscela alle condizioni richieste secondo lg presente inven-
zione, il tutto nel contenitore dell'apparato, pud essere otte-
nuta efficacemente in un tempo di sosta relativamente breve
e tipicamente di 120 minuti o meno. Questo breve periodo di so-
sta permette al 1egahte disgipabile di produrre un meccanismo
reale di legame e anche la modifica della natura fragile delle
particelle ceramiche a una condizione pil plastica e assogetta-
bile al}o stampaggio per compressione.

Provvedendo il tenore in acqua riéhiesto secondo la pre-
sente invenzione, e mantenendolo nel materiale inh particelle e
legante aggiunto, la rispettiva miscela pud essere sﬁampata-per
cbmpressione in compatti coerenti sostanzialmente con qualsia-—
si mezzo adatto secondo la tecnologia di questo campo come de-
scritta nella tecnica anteriore, compresi i succitati brevettil
e domande in corso,

I compatti coerenti del materiale ceramico in particelle
contenente legante e stampati per compressione vengono gquindi

sinterizzati per espellere il materiale legante contenuto e per
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integrare le particelle ceramiche in un corpo sostanzialmen-
te continuo di consistenza sostanzialmente uniforme e 7resi-
stenza relativamente alta e buona resisténza a frattura.

Seguono degli esempi di procedure preferite per l'attua-
zione del metodo della presente invenzione.

ESEMPIO 1

Una carica di 120 Kg di polvere di biosside di uranio ar-
ricchito, granulata a una granulomeiria sostanzialmente unifor-
me, viene-depositata nel contenitore di miscelazione chidso di
una mescolatrice a letto fluidizzato come quella descritta nel
brevetto U.S;A. N° 4.,168.914. Una miscela fine omogenea del
50% ip peso di carbammato di etilendiammina e 50% in peso di
bicarbonzto di ammonio venne aggiunta nella mescolatrice in una
quantita 4i 3600 grammi che & il 3% in peso dellé polvere di
biossido di uranio. Ia mescolatrice venne messa in funzione
per un periodo sufficiente é ottenere una miscela omogenea de-
gli ingredienti. In séguito, 6250 parti'ber milione di acqgua
(0,625% in peso del biossido di uranio) furono aggiunte lenta-
ménte atfraverso Tq1 polﬁerizzatore sonico disposto sotto alla
éuperficie del contenuto della mescolatrice, mentre il contenu-
to veniva fluidizzato nell'operazione di formazione di misce-
la. Dopo l'aggiunta dell'acha; la polvere venne imbibita per
un'ora nella condizione umida allo scopo di promuovere la rea-
zione tra carbammato di etilendiammina e bicarbonato d'ammonio

per formare il.legante. Il gas fluidizzante venne gquindi riat-
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tivato col riscaldators in posizione per riscaldare il gas

a 65° C{150°F) per aumentare la rimogzione dell'acqua, Dopo
un'ora di miscelazione nel letto fluidizzato col gas caldo

la polvers venne scaricaté e furono misurate le proprieta mec-
caniché a compressione diametrale.

Y

Legante di BCM + ABC con H2

TEMPO, GIORNI

Giorno @ Giorno 3 Giorno 5 Giorno 12

Resistenza alla trazione 241KPa 338KPa 358KBa 406KPa
(35psi) (49psi) (52psi) (59psi)

Deformazione plastica _ 23 micron 26 micron 22 mic. 38 micron

Deformazione totale 46 " 55 " 55 " 3 "

F3 o rottura 1,0 ¢ 0,75 " 0,4 " 3,3 "

Senza legante -~ solo UO2
Resistenza alla trazione 207 KPa Nessun cambiamento
(30psi)
ESEMPIO 2

Miscele multiple di 120 chilogrammi ciascuna di polvere
di biossido di uranio arricchito furono miscelate in un 1e£to
fluidizzato usando il.3% in pesé g una base di uranio della
miscela, il 50% in peso di carbammato di etilendiammina e il
50% in peso di bicarbonato d'ammonio, Venne aggiunta come indi-
cato sotto una gamma di tenori in acqua. La mescolaziohe e la
éggiunta dell'acqua furono identiche a quelle dell'Esempio 1.
La risultante diminuzione del tempo per rimuovere l'effetto

residuc del formatore di pori & mostrato nella tabella che se-

gue., la densitd sinterizzata preferita & dal 95,5 al 96,5%
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della densita teorica. Valori inferiori indicano 1l'effetto

del formatore di pori.

Acqua aggiunta(ppm) Densitd sinterizzato, % teorica

0 ppm , 92,3(3 giorni) 93,7(8 giorni) 95,5(20 giorni)

6250 ppm 92,7 (1 giorno)94,2(4 giorni)} 95,1(12 giorni)
9167 ppm 95,9(1 giorno) 95,9(2 giorni) 95,8(5 giorni)
RIVENDICAZIONI

1. Metodo per la produzione di compatti coerenti di materiale
ceramico in particelle di combustibile nucleare nel guale il
materiale ceramico viene reso pil plastico e assoggettabile al-
la lavorazione, che comprenderle fasi seguenti:

a) deposito di una quantitid di materiale in particelle di
combustibile nucleare checomprendbicssido di uranio;.in_un conte-
nitore;.

b) aggiunta di un legante dissipabile e di acqua alla quan-
titd di materiale in particelle di combustibile nucleare nel
detto céntenitore e miscelazione del 1egante in esso;

.c) provvista di un.teqore di acqua nella miscela compren-
dente il materiale in parficelle di combustibile e legante nel
detto contenitore iInferiore a circa 5000 partiAin peso di acqua
per miliohe di parti in peso della ﬁiscela;

d) compressione della miscela risultante che comprende
il materiale in particelle di combustibile e legante che ha
un tenore in acqua inferiore a circa 5000 ppm in un compatto

coerente,
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2. Metodo secondo la rivendicazione l,rnel quale il tenore in
acqua della miscela inferiore a circa 5000 ppm- & provvisio

in essa entro un periodo inferiore a circa 2 ore dall'aggiun-
ta dell'acgua.,

3. Metodo secondo la rivendicazione 1, nel quale il legante
dissipabile comprende una combinazione di un composto ai ammi-
né g un compostio d'ammonio.

4, NMetodo secondo la rivendicazione 1, nel quale il legante
dissipabile comprende almeno un composto di ammine scelto dal
gruppo consistente di carbonatoCﬁ.émmine e carbammato di ammine,
5. Metodo secondo la rivendicazione 1, nel quale i1l legante
digsgipabile comprende etilendiammina e bicarbonato d'ammonio.
6. Metodo secondo la rivendicazione 1, nel guale il legante
dissipabile comprende da circa lo 0,5% a ecirca il 7% in peso
di un composto di ammine bhasato sul peso del materiale in parti-
celle ci combustibile nucleare.

7. Metodo secondo la rivendicazione 1, nel gquale il legante
dissipabile comprende un composto o suo prodotto di idratazione
céntenenté cationi s anioni d'ammonio scelti dal gruppo consi-
stente di anioni di carbonato, anioni d4di bicarﬁonato, anioni
di carbammato e miscele di tali anioni, e un composto di am-
mina,

3. Mefodo per la produzione di compatti coerenti di materiale
ceramico in particelle 4di combustibiie nucleare, hel guale il

materiale ceramico viene reso piu plastico e a¥soggettabile
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alla lavorazione. che comprende le_fasil seguenti:

a) deposito di una gquantitd di materiale ceramico in
particelle di combustibile nucleare comprendente biossido di
uranio in un contenitore di una mescolatrice;

b) aggiunta di un legante dissipabile e acqua alla guan-
tita di materiale in particelle di combustibile nucleare nel
detto contenitore e miscelazions dsl 1egante in esso;

¢) provvista di un tenofe in acqua nella miscela compren-
dente il materiale in particelle di combustibile e legante
nel detto contenitore inferiore a circa 5000 parti

in peso di acqua perrnuliqne di parti in peso della miscela
antro in periodo inferiore alle 2 ore dall'aggiunta dell'acquaj

d) compressione della miscela risuitante comprendente il
materiale ceramico in particelle di combustibile e legante che
ha un tenore.in acqua inferiore a 5000 ppm, in un compatio
coerente.

9, Metodo secondo la rivendicazione 8, nel guale il lsgante
dissipabile comprende una soluzione acquosa del composto di
émmina ed un composto d'ammonio.

10. Metodo secondo la rivendicazione 8, nel quale il legante
dissipabile comprende almeno una ammina scelta dal gruppo coh-
sistente di carbonati di ammina e carbammati di ammina, e un
composto di ammonio.

11. MNetodo secondo la rivendicazione .8, nel gquale il legante

dissipabile comprende carbammato di etilendiammina e bicarbonato
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di ammonio.,
12, Metodo secondo la rivendicazione 8, nel quale il legante
dissipabilg comprende da circa lo 0,5% a circa il 7% in peso
di un composto di ammine basato sul peso del materiale in parti-
celle di combustibile nucleare.
13, Metodo secondo la rivendicazione 8, nel quale il tenore in
acqua della miscela inferiore a circa 5000 ppm viene provvist;
in essa entiro un periodo inferiore a circa un'ora dall'aggiunta
dell'acqua.
14, Metodo secondo la rivendicazione 8, nel quale il legante
dissipabile comprende almeno un composto d'ammonio scelto dal
gruppo consistente di carbonati d'ammonioc, bicarbonati d'ammo-
nio, carbammati di bicarbonato d'aﬁmonio, sesquicarbonati d4d'am-
monio,'e carbammati d'ammonio, e un composto d'ammina.
15. Metodo per la produzione di compatti coerenti di materiale
ceramico in particelle di combustibile nucleare, nel quale il
materiale ceramico viene reso piu plastico e assoggettab;le al-
la lavorazione, che comprende le fasi seguenti:

a) deposito di ung gquantitd di materiale ceramico in parti-
celle di combustibile nucleare comprendente biossido di uranio
%n una camera di chiusura di una mescolatrice;

b) aggiunta di un legante dissipabile che comprende almeno
un composto diammine. scelto dai gruppi congistenti di carbona-
naticﬁ.ammiﬂé, carbammati diammire e acqua, alla guantitd di

materiale in particelle di combestibile nucleare dentro al detto
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contenitore e mescolazione del legante in esso;

¢} provvista di un tenore in acgua nella miscela che com-
prende 11 materiale in particelle di combustibile & legante
nel detto contenitore inferiore a circa 5000 parti in peso di
acqua-per milione di parti in peso della miscela entro un periodo
inferiore alle 2‘ore dall'aggiunta\dell'acqua}

d) compressions della miscela risultante comprendente
il materiale in particelle di combustibile e legante che ha
un tenore in acqua inferiore a circa 5000 ppm in un compatto
coerente. |
16. Metodo secondo la ri#endicazione 15, hel quale il legante
dissipabile comprende una combinazione Ai un composio di ammi-
né e un compostio d'ammonio.
17. Metodo secondo la rivendicazione 15, nel quale il legante
dissipabile comprende carbammato di etilendiammina.
18. Metodo secondo la rivendicazione 15, nel quale il legante
dissipaﬁile comprende carbammato di etilendiammina e bicarbona-
to d'ammonio.
i9. Metodo secondo la rivendicazione 15, nel quale i1l legante
dissipebile comprende dé circa lo 0,5% a circa il 7% iﬂ peso
di un composto d'ammina basato sul peso del materiale in parti-
celle di combustibile n@cleare.
20. Metodo secondo la rivenaicazione 15, nel quale il tenore
in acqua della miscela inferiore a ;irca 5000 ppm viene prov-

veduto in essa entro un periodo inferiore a circa un'ora dalla
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aggiunta dell'acqua.

21. Metovdo per la produzione di compatti coerenti di materia-
le ceramico in particelle di combustibile nucleare, nel gua-
le i1l materiale ceramico viene reso pil plastico e assoggetta—
bile alla lavorazione, che comprende le fasi seguenti:

a) deposito di una quantita di materiale ceramico in par-
ticelle di combustibile nucleare che comprendebiossido di uranio
in una camera di chiusura di una mescolatrice;.

b) aggiunta di un legante dissipabile.che comprendelalmeno
una ammina scelta dal gruppo consistents di carbonatodi ammine
e carbammato di ammine combinati con un composto dfammonio in
quantita da cireca lo 0,5% a circa il 7% in peso del totale ba-
gato sul peso del materiale di combustibile, e¢ acqua alla quan-
titd di materiale in particelle di combustibile nucleare nel
detto contenitore e miscelazione del legante in essoj

¢) provvista di un tenore in acqua nella miscela che com-
prende i] materiale in pérticelle di combustibile e il legante
nel detto contenitore inferiore a cirea 5000 parti in peso di acqua
pér milione di parti in peso della miscela entro un periodo in-—
feriofe a circa 2 ore dall'aggiunta delltacgua;

d) compressione della miscela risultante che comprende i
materiali in particelle di combustibi}e nucleare e legante che
ha un tenore in acqua inferiore a circa 5000 ppm in un compat-
to coérente.

22. Metodo secondo la rivendicaziohe 21, nel guale il legante
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dissipabile comprende una soluzione acguesa di carbammato
diammine ,
23. Metodo secondo la rivedicazione 21, nel gquale il legante
dissipabile comprende carbammato di etilendiammina ed un com-
posto d'amménio.
24. Metodo secondo la rivendicazione 21, nel guale il legante
dissipabile comprende carbammato di etilendiammina e bicar-
bonato d'ammonio.
25, NMetodo secondo la rivehdicazione 21, nel quale il tenore
in acqua della miscela inferiore a circa 5000 ppm & provvisto
in.essa entro un periodo inferiore a circa un'ora dall'aggiun-
ta dell'acqua.
26, Metodo secondo la rivendicazione 21, nel gquale il conteni-
tore della mescolatrice comprende una msscolatrice a letto
fluidizzato.
27. Metodo per la produzione di compatti coerenti di materiale
ceramico in particelle di combustibile nucleare nel quale il
materiale ceramico viene reso pil plastico e assoggetiabile al-
la lavorazione, che comprende le fasi seguenti:

a) deposito di una quantita di materiale ceramico in par-
ticelle di combustibile nucleare comprendente biossido di ura-
nio in una damera di chiusura di una mescolatrice;r

b) aggiunta di un legante dissipabile che comprende una

"soluzione acquosa di almeno un'ammina scelta dal gruppo consi-

stente di carbonato diammine e carbammatodi ammine combinato
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con un composto d'ammonio in una gquantita totale da circa lo
0,5% a circa il 7% in peso basato .sul peso del materiale di
combustibile alla quantitd di materiale in particelle di com-
bustibile nucleare dentro al detio contenitore della mescola-
trice e miscelazione del legante in esso;

¢) provvista di un tenore in acqua nella miscela che com-
prende 1l materiale in particelle di combystibile e‘legante nel
detto contenitore della mescolatrice é pirca 1000 a cireca 2000
parti in peso dell'acqua milione di parti | " in peso della
miscela in un periodo inferiore a circa un'ora dall'aggiunta
dell'acqua ;

d) compressione della miscela risultante che comprende il
materiale in particelle di combustibile e leggpte che ha un
tenore in acqua da circa 1000 a circa 2000 ppm in un compatio
coefente;

e) sinterizzazione del compatto della miscela per espel-
lere il méteriale legan£e e integrare il materialé in particelle
di combustibile in un corpo uniforme,

28o Metodo secondo la rivendicazione 27, nel guale il legante
dissipabile comprende carbammato di etilendiammina.

29. Metodo secondo la rivendicazione 27, nel gquale il legahte
dissipabile comprende carbammato di etilendiammina e bicarbona-
to d'ammonio.

30. Metodo secondo la rivendicazione 27, nel quale il tenore

in acqua della miscele che comprende il materiale in particel-
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le di combustibile e legante viene portato a circa 1500 parti
in peso di acgqua per milione di parti in peso della miscela.
31. Metodo per la preduzione di compatti coerenti di materia-
le ceramico in particelle di combustibile nucleare nel quale
i1 meteriale ceramico viene reso pih plastico e assoggettabi--
le alla lavorazione, che comprende le fasl seguenti:

a) depositb di una quantitd 4i materiale in particelle
di combustibile nucleare comprendente biossido di uranio in
un coqtenitore di una mescolatrice a letto fluidizzato;

b) aggiunta di un legante dissipabile che comprende almeno
an'ammina scelta dal gruppo consistente di carbonato di ammine
e carbammaio di_ammine combinato con un composto d'ammonio in
una quantitd totale da cireca lo 0,5% a circa il 7% in peso ba-
sato sul peso del materiale di combustibile, e acqua alla gquan-—
tita di materiale in particelle di combustibile nucleare nel
detto contenitore e miscelaziobe del legante _in ess0;

¢) provvista d4i un ;enore in acqua nella miscela che com-
prende il materiale in particelle di combustibile e legante nel
detto cpntenitore inferiore a circa 5000 parti in peso di acqua
per‘rmilioné di parti ih peso della miscela in un periodo in-
feriore a circa 2 ore dall'aggiunta dell'acquaj;

a) compressione della miscela risultante che comprende
il materiale in particelle di combustibile e legante che ha un
tenore in acqua inferiore a circa 5000-ppm in un compatto coerente.

32, Metodo per la produzione di compatti coerenti di materiale
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ceramico in particelle di combustibile nucleare nel quale il
materiale ceramico viene reso pil plastico e assoggettabile
allé lavorazione, che comprende le fasi seguenti:

a) deposito di una quantitd del materiale in particelle
di combustibile nucleare che comprende biossido di uranio in
un contenitore di una mescolatrice a letto fluidizzato;

b) aggidnta di un legante dissiﬁabile che comprende una
soluzione acquosa di almeno un'ammina scelta dal gruppo con-—
sistente di carbonato diammihe e carbammato di ammine combinati
cop un composto d'ammonio in una quantitd totale da circa lo
0,5% a cirea il 7% in peso basato sul peso del materiale di com-
bustibile alla quantitd di materiale in particelle di combusti-
bile nucleare ﬂel detto contenitore della mescolatrice e misce—~
lazione ael legante in esso;

c¢) provvista di un tenore in acgua nella miscela che com-
prende il materiale in particelle di combustibile e legante nel
detto contenitore della ﬁescolatrice inferiore a circa 5000 par-
ti in peso di acqua per ;ﬁlione di barti in peso della misce-
lé in un periodo inferiore a circa un'ora dall'aggiunta della
acquaj

d) compressione della miscela risuliante che éomprende
materiale ceramico in particelle di combustibile e leganie che
ha un tenore in acqua inferiore a circa 5000 ppm in un compattio

coerente;

e) sinterizzazione del compatto della miscela per espel-
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celle di combustibile in un corpo uniforme,
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