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Fremgangsmate for fremstilling av

rent uranmonokarbid.

Foreliggends oppfinnelse angar en fremgangsméte for fremstilling

av rent uranmonckarbid ved karburering av metallisk urar til

uranmonokarbid ved innvirkning av metan, og de¢t seregne ved

fremgangsmdten i henhold til oppfinnelsen er at hydrogen bringes

til omsetning med enten et hoyere urankartid som er i stand til

& gi metan, fortrinnsvis UC,

eller UQCB’ ¢ller karbon under

oppndelse av en gassformig blanding av hydrogen og metan som

anvendes for direkte karburering av det metalliske uran i en

lukket krets.
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Andre trekk ved fremgangsmaten i henhold til oppflnnelsen f*emgar

av patentkravene.A,

' Fremgangsmaten er basert pé bruken av, gassformlge karburerings-
blandlnger av H2 + CHH med en bestemt aammensetnlng for hver

Karburerlnﬂstomperatur,‘

Fra US patentskrlft nr, 2 580 3%9 er det kJVAt & fremqtllle ,
-uranmonokarbld ved 3 omsette metalllsk qran med en stoklometrlsk
"mengde metan, ved en temperatur pa omkrlng 9OO C Ved innforing

av sto&lometrlske mengder metan er det meget vgnskellg & oppn&
uranmonokarbld alene, 1det det. i prak51s al Ltld samt¢d1g v1l dannes
htyere. karblder Denne metode er: derfor llte ~egnet. for

f“emstllllng av et rent uIanmonokarbld

Fra tysk. Auélegcgéhrift'pr. 1.219, 005 e det i motsetning til det
. som er. kgent fra det ovennevnte patentskrlft kgenf ) benytte A
tilforsel av bare. hydrogenAfor dekarburere hoyere karblder,
under. samt;dlg dannelse av. metau. Det foreskrlves imidlertid
ingen- bestemt rcgulerlng av blandlngsforholqct mellum metan og -
By Ved a benytte bare H, oppstar ogsd ‘en annen fare, nemllg
at reduksaonen foregﬁr helt til metalllsk dran eller uran- hyarld
som vikE mediore ytterllgere omkostnlnger for 1gJen a overfore
metallet eller hyerdet tll arankarbld

Den nevnte sammensetnlng av CH% hé er 1stana tll X karburere-
metalllsk uran tll uranmonokarbld men ikke istand til & danne

. hoyere karblder (U203rog UC2) ved’en gltt temperatur, tilsvarer
den sammensetnlng som ved den‘samme tomperatur gir likevekt med
. hydrogen 1 narver av en blandlng av UC + 02 3 eller UC Under
disse betlngelser er aet tydllgv1s tilstrekkelig at det i
karburerlngsreaktp:en for metalllsk‘uran er tllstede H2 og hoyere
urankarbider, fordi, hva temperaturen‘enn mitte vm:e,’llkevekts—
atmosfzren vil vere karburerende for metallisk uran, men ute av
stand til(é karburere UC til hoyere karbidér. Denne antakelse
er blitt eksperimentelt fastslétt. Det er faktisk bevist at det
er mulig & karburere uran i en Tukket krets ved 5.1a metan dannes
i tilstrekkelige konsantrasjoner ved & omsette hydrogen med
forbindelser som er istand til & gi fra seg karbon.
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Fremgangsmiten utfores derfor i en lukket krets med en innretning
av den type som vist i fig. 1, hvor 18 representerer en.ovn,

19 representerer en beholder for UCs, 20 en beholder for ﬁrap,

24 et tett reaktorlokk, 25 en oppvarmningsmotstand, 26 en
aluminiumocksydplate for‘beskyttelse av reaktoren mot metall-
damper, 27 en kondensasjonssone for metalldamper,.QB et isolasjons-
material, 21 en hydrogenbeholder, 22 en gassmaler og 23 et
termoelement for temperaturkontroll.

Hydrogen reagerer 1 henhold til ligningen

UC2 + 2H2 = CHA + UC
under dannelse av metan opp til likevektskonsentrasjon for

driftstemperaturen.

Denne konsentrasjon av metan som er hdyere enn den som tilsvarer

ligningen
U+ CHH = UC + 2H2,

er derfor istand til & karburere metallisk uran til uranmonokarbid,
men kan ikke fortsette karbureringsreaksjonen opp til U02 eller

U2u3
konsentrasjoner hoyere enn dem som kan dannes fra U02 ved

fordi det 1 karbureringsblandingen ville kreves metan-

driftstemperaturen. Denne side av oppfinnelsen er verdt & legge
merke til da den pa en lettvint médte muliggjor oppnédelse av UC

fra andre hydrokarboner som er i stand til & gi fra seg karbon.
Spesielt hvis urankarbidet er U02 eller U203 eller en blanding av
disse to, er det klart at ved karburering av uran til monokarbid
er det oppnddd en vesentlig forenkling da karbureringstemperaturen
for metallisk uran og for dekarburering av UC2 er like og
urankarbidene UC, og UC3 kan oppnés ved karburering av uranet

med karbon eller med atmosferer som heller ikke er regulert med

hensyn til mengden av metan.

I dette tilfelle kan uranmonckarbidet i praksis oppnds i henhold
il rvilken som helst kjent prosess som gir UC2 eller U2C3
forutsatt at denne fdlges av et annet trinn, som tilsvarer trinnet
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i forellggende oppflnnelse, dvs._aV'et trlnn hvor det arbeldcs
med en hydrogenatmosfarc med redusert metanlnnhold

Dannelsen av meﬁan'"in situﬂ'ved omSetﬁingg}av nydrogen med
ett eller fiere karburerte pfodukter.avaufan er fordelaktig pa
grunn v .den stbpe renhet av de*.oppnédde metan. -

Det ot k_la{‘rt'a{-pd} nidvendige mengder UC, eller U, mé bringes

1 samsvar med uranmengden som skal karbureres. Disse hdyere
karbider (b&rere av Karbon) recykleres ved & alternere karbulel—
1ngsoperasgon”ne av uran eller UC med rekarburerlngs operasjonene
av de nevnte hoyere Karbider med CHQ, Prosessen utfores ien
1ukket krets, idet metdn kan- tllfores pa fblgende mate

a) dannelse "in. 51tu" ved omsetnlng av hydrogen med karbon eller
b} dannelse ”1n 51tu" ved ferhn@elser som er lstand til & gi

fra seg karbon

Y o . p CHy L
Metankonsentrasgoneng (E-aﬁz—:—B—EE) i karburcrlngsgassen er Iik
eller lavere: enn konsenfrasgonene som er i llkevekt med ﬂw
blandlng av UC og. U02 ved den samme temperatur.

Novnxe llkevektskonsentrasgoner er oppnadd ved & avsette

konaentraslonene ( b CH& : ), mot tenperaturen og & trekke en

Tinje mellom de forskgelllge punkter, og det oppnas dermed en
rett llnje : : !

Ved en- temperatur pa 800 C er 11kevektsgass-sammensetnlngene
: P CHh '
o3 H2 tp CHA
etter som temperaturen dker 1nnt11 den nar en verdi av omkrlng
0,01 ved en temperatur p& 1.000 C

= O~0353 og'denné verdi tker jevnt :

(CHH+H )’lik'

Klle pﬁnktene under‘heVnte rptte linje répfesenteref atmosfarer
som er istand til & dekarburere ved den tllsvarende temperatur,
de hoyere karblder av uran til uranmonokarbld (1kke til metallisk
uran) Punktene bellggende over den rette llnae representerer
atmosfmre som er 1stand tll & karburere UC tll hoyere karblder.
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Hovedfordelene ved fremgangsmdten i henhold til oppfinneiéén er
folgende: '

1) Det er meget enkelt'é>héndtere utstyr og material. Denne
fordel er spesielt viktig i tilfelle av bestrdlte produkter
eller pd en eller annen méte aktive produkter sett fra et
kjernefysisk synspurkt,

2) Anvendelse i en lukket krets av en minste mengdergass med
derav folgende minsket innféring av forurensninger med innf{drt

gass (oksygen), nitrogen, vann osv.

3) Sikker og lett styring av stokiometrien av det produserte
karbid, som utelukkende skjer ved styring av karburerings-

temperaturen og karbureringsgassens sammensetning.

Spesielt kan fremgangsmdten med fordel innfgres 1 prosesser

hvori uran skal omdannes til ucC.

Spesielt-er dette tilfelle for uran 1 metallform og 1 dets
lavsmeltende legeringer og for prosesser som for cksempcl
elektrolytiskec, hvor det anvendes en flytende kstode, ved
saltoverforing, halogenavdrivning eller lignerde, idet slutt-
produktet som f6r nevnt, alltid vil bli UC.

Av den grunn er muligheten for & anvende omsetningen mellom
hydrogen og de hdyere karbider av ursn blitt beskrevet forst.

En annen mulighet som har det samme formdl, er omsetningen mellom
hydrogen og karbon., I detle andre tiifelle er temperaturen ved
metandannelsesreaksjonen generelt hoyere enn ved karbureringen

(i motsetning til det forste tilfelle hvor det for begge
reaksjoner blir anvendt den samme‘temperatur).ﬁ

: p CH
Konsentrasjonen av CHE (i c \>i likevekt med C avhenger

pCHM + pH2
av temperaturen. Derfor er det mulig & velge en temperatur i
reaktoren, innehdldendé karton, som gir en passende blanding
H2/CH4. En passende sammensetning vil vere en som har et forhold

CHM/CHA+H2 1lik eller lavere enn den i likevekt med UC - UC2 ved
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temperat&fen_valgt forrkarburefing'aV’det metalliske uran.

Et appardt egnet for. utforelsen av en sflk omsetnlng €r vist.

I figur 2.

Under henvisning - tilAutstyfet.visf i fig. 2,'&epresenterer
mctallrorct 5 reaktoren som er lukket i en ende, og hvis andre
ende strekker seg tll et kondcnsasgonskammer 13. Denne del av
réret medforer.et hermetlsk lukketzsystem“for gassen 14,

Det hete er innfdrt i en "hahskekaése” 15 p& en slik mdte at
apn1ng av reaktoren og 1nnforlng ng- igcrning av.materialer fra
den kan utféres 1 en styrt atmosfare (toHri- hydrogen) Det er
ogsd mulig & tilveilebringe vakuum i reaktqrén savgl som & fylle
den med.géss (Hy) fra beholdgfen 12, ‘

P& utsiden av hanskekasscn 9 er. reaktorrsret 3 innfsrt i de to
mots tdhdsoVner 16, ‘ 17. De to ‘termoelémenter 3, % muliggjor
uavhengig styflng av’ temnerdturene I de to rﬂaktorconer (den som
inneholder uTJn, 08 den sem 1nneholder karbon)

En aluminiumoksyaplate,é beskyfté:.de Varmé*reaktorvegger mot
angrep,fra;metaild&Mper som utvikles -(Zn, Mg, Cd osv.) under
karburcringen'av uranlegering9r~ﬂg som. vil koncénsere 1 det
dertil egnede kondensaSJOnskammer 13." Henvisningstallet 10
representerer bystemet som har ‘en dobbeﬁﬂo* (slusekammer som av
fagfolk er kjent under betegnelsen "SA_”), hyllket muliggjor
innfbring dg‘fjerhing'av maﬁérialetg o

Fremgangsmaten for karburerlng i he hon Til oppfinnel"en er som

folger:

Det forutsettes at det i hele reaktoren-og hranskekassen bare

er hydrogen tilstede (idet disse er blitt soylt med hydroge:: :
Operatéren 15‘inhf5rer mantilt. skipet 7 inneholdende findelt rent
karbon (f'eks karbon oppnédd ved krakklng av metan). S& snart
lukkelnnretnlngen 14 er stengt tilveiebringes vakuum i reaktoren
5 ved hjelp av vakuumpumpeén 11, og ovnen 16, hvor karbonet er
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plassert oppvarmes (henvisningstallene 1 og 2 betegner |

isolasjonsmaterial som utgjor en del av ovnen).

Denne operasjon (vakuum og etterfolgende oppvarming) fortsetter
i et tidsrom tilstrekkelig til fullstendig & avgasse karbonet.

Reaktoren avkjoles deretter og hydrogen innfores for & muliggjore
dpning av reaktoren, Deretter &pnes lukkeinnretningen 14 og

skipet 8 inneholdende metallisk uran eller uranlegering som skal
karbureres, innfdres manuelt. Tor stenging av lukkeinnretningen

1% oppvarmes reaktoren, hvoretter den stenges.

Temperaturen i omrédet 7 som reguleres ved hjelp av termoelcmentet
3, bringes til ca. 1.200°C. Likevektskonsentrasjonen av
CHy /CH +H, ved denne temperatur er ca. 3,5%.

Driftstemperaturen for ovnen som inneholder karbon, vciges slik
at det oppnds en konsentrasjon av CH# ikke hoycroe enn dean
konsentrasjon som svarer til likeveklen UC - UC, - CH, for den
temperatur pé 820°C som er valgt for karbureringsreaksjonen.
Operasjonens varighet fastsettes empirisk og avhenger uv de
valgte temperaturer, S& snart uranet er kurburert, fjerncs det

glennom dobbeltddren 10.

Eksempel 1.

Karburering av metallisk uran med metan dsnnet "in situ" fra
hydrogen og karbon,

80 g findelt karbon (krakkingkarbon) ble innfdrt med skipet 7.
Etter & ha spylt med hydrogen og avgasset ved 1.OOOOC, inrmortes
skipet 8 inneholdende 1,95 g metallisk uran (spon). Températuren
tle langsomt bragt opp til 200°¢, ‘

Hydrogenet danner urciunyuarid. Temperaturen ble bragt til SOOOC
for & dehydroger<rse uranet.

Detter tl. ~_.rbureringsreaktoren bragt til en temperatur pi
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820 £%¢ og,métanisermgsreaktbfen‘til %.2@0 1‘596.

Prdvenrble_fjernet étter 26<timer."Rbntgehanalyse>viste
. rlgende résultater: UC 98 vektprosent og UB, 2 vektprosent.
4,63 vektprosent.

Analyse.av Gy . ¢ ga : Ciotal

Eksempel 2,

{arbure"lng av metalllsk uran med metan oppnadd ved reduk530n
av hoyere urankarbider (C L 8 vektprosenr) ble utfort i en
lukket krets med motstandsovn og ror av aluminiumoksyd.

Metallisk uran og urankarbid (med formelen UC1 46) ble innfort
i to covenpd hverandre anbragte aluminiumoksydbsholdere..

Vekten av UCT
b]

e var 42,95 g og metallisk uran 1,1 g.

Kretsen ble spylt med hydrogen til fjerning av all iuft.
Deretter ble det metalliske uran hydrogenert (ved QOOOC) og
jehydrogemnert for & bringe metallet over tii findelt pulver.
Gassométeret'ble fylt med 2250 ml hydrogen innkoblet 1 kretsen
og karbureringsoperasjonen ble utfort ved 840°C i 18 timer.

Uranet inhférf som metall var nd praktisk talt fullstendig
overfort til UC med spor av uranoksya, hv1lket ble pavist ved
rontgenanalyse

Anclysen av totalt karbon i urankarbidet viste Cy , 4 = L.,75
vektprosent. o h :

Eksempel 3,

Karburering av metallisk uran med metan oppnddd ved reduksjon av
hoyere karbider av uran (CtotaI: 4,8 vektprosent) ble utfort i
en lukket krets med en motsﬁandsovn_og rbr av aluminiumoksyd.

1 49 ble
fylt 1 to ovenpé hverandre anbragte alumlnlumoksydbeholdere.
Kretsen ble spylt med hydrogen for tilnsrmet fullstendig fjerning

Metallisk uran (2,52 g) og urankarbid med formelen uc
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av luft (kontrollert ved hjelp av,varmeledningsevneh). Deretter
Te uranmetallet hydrogenert (240°¢) og dehydrogenert for &
bringe det over i form av et findelt pulver.

Gassometéret fylt med 2.800 ml H2 ble innkoblet i kretsen og

karbureringen foretatt ved 1.000°C i 6 timer.

Rontgenanalyse viste at det innfdrte metalliske uran praktisk
talt var fullstendig everfort til UC med spor & uranocksyd.

Analysen av. totalt karbon ga verdien 4,28 vek tprosent.
PATENTKRAV ,

1. Fremgangsmite for fremstilling av rent uranmonokarbid ved
karburering av metallisk uran til uranmenokarbid ved innvirkning
av metan, k arakterisert v e d at hydrogen bringes
til omsetning med enten et hoyere urankarbid som er i stand til &
gl metan, fortrinnsvis UCé eller U2C3, eller karbon under oppnéelse

av en gassformig blanding av hydrogen og metan som anvendes for
direkte karburering av det metalliske uran i en lukket krets.

2. Fremgangsmédte som angitt 1 krav 1,
karakterisert v e d at sammensetningen av karburer—
ingsgassen pad 1 og for seg kjent madte reguleres ved &4 styre

temperaturen 1 ovnen som inneholder karbon (metanfremstilleren).

3. ' Fremgangsmdte som éngitt i krav 1,
karakterisert ved aten stromav hydrogen i en
lukket krets ved temperaturer mellom 7OOOC og T.OSOOC fores over
UC2 eller UQCB,.og at den derved oppnddde blanding a metan og
hydrogen ved den samme temperatur som under metanfremstillingen

anvendes for & karburere det metalliske uran.

L, Fremgangsmidte som angitt i krav 1.

karakterisert v e d at det anvendes en gassblanding
som har en sammensetning 1ik eller lavere enn den for likevekten

av systemét uc - U02 - CHu ved den samme karbureringstemperatur..

Anfgrte publikasjoner:

Tysk utl. skrift nr. 1.219.005
U.S. patent nr. 2.580.349
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