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Ll presente Invento se refiere a un procédimiento
para elaborar de nuevo combustible irradiado de reactores
de fisidn nuclear en cadena y en particular describe un pro-
cedimlento qufmico mejorado pars separar neptunio de pluto-
nio (ain en presencis de uranio) en soluciones de tales ma-
teriales formados por disolucidn de tal combustible de reace

tor, ZEn este procedimiento, la masa de los productos de f£i-

son separados como una mezcla desde el wranio y transurdni-
co8, tales como neptunio y plutonio, por extraccidén con un
d;solwenté orgénico, y ek plutonio y el neptunio se separaﬂ
en secuencia., Esto comprende un prooedimienxg dnico paré ol
_control de la valencia de plubonio y neptunic, que permife
su eficaz separacidén entre si, ‘ ;

Ias veaccioned de fisién nuclear en cadena y los

reactores, en que se rehlizan tales reacclones, ahors son

bien conocidos. En general, un reactor nuclear se compone
de un conjunto de remccién en cadena, incluyendo material dg

combustible nnciear, contenido en elementos de combﬁstible'

o barras, ZEstos elementos de combustible se provéen usual-
-mente de una ompa o revestimiento resistente & la corrdaidn;
‘no reactiva, conductora de calor sobre sus superficlies extex
nesi IEn reactores de energia, eétos elementos usualmente

; estdn agrupados Jjuntos a distanties fijes entre sf en un
canal o regidn;de £lujo de'réffigerante formendo lo que se

denoming conjwito de combustible., Un mimero suficiemtementq

sibén, formandos por irradiacién del combustible, primeremente

teniendo varias formas geométricas, tales como placas, fubog
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grande de tales conjuntos se combine en el conjunto de reac
cién en oadena o nicleo, para permitir una reaccién en cade
ne. de fisidn nuclear controleble y auto-sostenida. E1 nd-
oleo de reactor eatd encerrado dentro de um reciplente, e
través del cual se hece oircular el refrigersnte de reactor)
En remctores de espectros de meutrones termaleh, también se
dispone un moderador de neutrones y en algunos ozsos este
moderador también puede funcionar como refrigerador del rea¢
tor,

Jos-conocidos reactores de agus hirviente y agua
a presidn son ejemplos de tales reactores tormalos.'

El -material de combuetible nuclear contiene 4to-
mos fisionables, tales como U;233; U-235, Pu=-239 é Pu=-241.
Egte material puede estar en forma elemental o de compues—
to. Vespués de mbmorcidén de un neutrdn por el nicleo de
tal 4tomo fisionable, frecuentemente results una desintegra
cién nuclear, Eeta produce oomo promedio dos dtomos de pro
ducto de £isidn de pemo atdmico inferior y de gran energia
cinética. En tal desintegracidn también se liberan algunos
neutrones de alta energfa. Por ejemplo, en la fisién de
£tomos U-235 se producen dtomos ligeros de productos de Bi-
sidn de mimero de masa variando entre 80 y 110, y dtomos
pesados de producto de fisién de nimero de masa variable
entre 125 y 155. Como promedio se liberan 2.5 neutrones
por acontecimiento de fisidn, EL total de energfa liberadas
g6 aproxima & 200 mev (millones de electrdn voltiom) por.
£isidn. |

Ta energfa cindtica de los dtomos de producto de
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. $0s de rediscién. S1i resta wn neutrdn neto como promedio

.de los dtomos de producto de f£isidén producidos son fuertes
‘abs);r‘benteé de mgutrones (t6xicos de producto de f181én).

~ te comin, corrientemente utilizado, consiste en didéxido de

fﬁnoionamiento de un reactor abestecide de combustibie con

fisién, asi_como la de los neutrones de fisién, se disipa
réliidamente, produéiendo ocalor en los elementos de combustl
ble del reactor. Algin calor adicionsl es gemerado directa

mente en los materiales estructurales del reactor, en el re-

frigerante ¥ en cualquier moderador presente, debido a efeg

de cada acontecimiento de fisidén y este neutrén induce un A
acontecimiento de Pisidn subsiguiente, la reaccién de fisién
ge hace suto-sostenids y asi se dez;zomina reaccidn en cadené.ji-"'
La generacidni de calor puede mantenerse y el calor es sepa~ -
redo haolendo pasar un flufdo refrigerante en relacidén de
intercambio térl;xico con los elementos de combusti‘ble. "Tos

dtomos fisionables se consumen asf{ graduslmente, Algunos-

" As{ 1a reaccidn de £isién tiende & disminuir. y no puede man|
tenerse indefinidemente & wn nivel dado. '

En dlgunos elementos de combustible de reactor’
nuclear pueden incluirse dtomos fertiles tales como U~238
en adicidn a los arriba citados £tomos figionabies. " Un ma~-

terial de combustible de reactor nmuclear de energfa bestan-

uranio engiqﬁecido (Uoz)- en que aproximadamente 2,0% de los
£tbmos de uranio es U-235, que son fisionables por neutrones
termales, mientras que el resto de 98% es U-238, ‘que no es

fisionable en nlngin grado significativo, " En el curso del
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tales afomos fisionables y fertiles, los dtomos fisionables
(U-235) originalmente presentes, son graduslmente consumi-
dos y simultdneamente la irradiacidn de eleotrones de los
dtomos fertiles (U-238) convierte una parte de ellos en dto
mos fisionables (Pu-239). Inioialuente, 1= concentracidn
de estos dtomos fisionsbles huevemente oreados, sumenta gra
dualmente con irradizcidn y despuds se amerca a un valod

definible. Estos dtomos sox fisionables por neutrones bex

males y asi contribuye al manteniemiento de la reaccidén de
f£isidn en cadena, de modo qué la reaccidén puede mer oon'cinv%
da mde prolongademente de lo que hubiera sido el aaso, si
86lo hubieras estado disponible la carga original de dtomos
fiaionables,

Puesto que el régimen, 8l que se crean tales Sto-
mos fizionables por conversidén de dtomos fertiles (excepto

en el tipo de reactor de oriador-convertidor de dlsefio espe-

cial) ee siempre menor que el rdgimen, al que se consume dus

EJ

rante el funcionamlento la carga original de 4iomos fisiona
bles, el reactor pue{de mantener esta generacién de calor a
un nivel de energfa dado, solamente durante un plaso de tiem
po finito, Ultimemente, el nivel mfximo de energfa, al que
- puede hacerse funcionar el reactor, tiene que disminuirse,
y finalmente el reactor tiene que cerrarse para repostar'
combustible. Algunos o todos los conjuntos irradiades de
combustible se desmontan y remplazan por nuevos conjuntos
de comhustible, teniendo una mds alta concentracién de £to-
gpos fisionables y ningin téxico de producto de fisidén. Ia
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- reactor, contiene ordinariamente una vallosa cantidad no

consumida ‘del material fisionable original (los £tomos fi-

reactividad del miclec de reactor repostado de combustible:
es mds alts y asi{ puede restaurarse el nivel original de

energla.

El combustible de reactor irradiado, separade del

sionsbles) y una cantidad significativa de material fisiona|
ble convertido desde.cualquier maberial fertil (los étomos:.
fertiles) que pudieran haber sido un componente del combus—|
tible originel, El combusilible irradiado también puede bogf_?

tener productos de fisidén (dtomos de producto de figién) 6 |

isétopos transurdnicos (6 ambos) que son de valor sustan~
cial, Uno de tales transurdnicos ed el isétopo de neptunio
Rp-237, que es formado de la irradiacidén de neutrones de -
U-235 y U-238 de acuerdo con las sigulentes regcciohea:

(n,Y ) (n,Y ) (A)
U-238 U-237 6.75d Np-2371

U235

(’211) (6 )
U-237 277 8 _jp237

nientras que Np-237 puede tener otros usos, wn uso corrien~

U-238

te reside en la produccidn de Pu~238 por ulterior irradia-

cién de neutrones de acuerdo con la siguiente rgacc16n:

" Np=237 — Rp-238 é.10d_ Pu~238

Pu-238 es un emisor de partfculas alfa energéticas de larga|
vida (89 aflos de vide media) cuyo decaimiento radisctivo
produce energfe termsl.a regimenes suficientes para-dar

energie a dispositivos de concersién directe de energla ter
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mal en enefgia eléctrica,

Segin esto, es altamente deseable volver a elabo-
rar el combustible irradiado para reouperar'y separar los
materiales fisionables y fertiles parz nuevo wso y para re~
cuperar isdtopos transurdnicos tales como Np-237 para uso
en la produccién de Pu-238 o de otro modo.

En un procedimiento anterior, una solucidén deida
del combustible irradiasdo se pone en contacto con una resi-
na de intercambio de aniones pars separar plutonio del ure-
nio y productos de fisidn, el plutonio es rbcuperado de la
reginga y subsigulentemente purifioado; le rraoc16h de pro-
ducto de fisidén uranio es deshldratada y calcinada a la fog;
ma de éxido, los éxidos mezolados de fluorinan y el hexaflu
oruro de uranio voldtil es separado de los fluoruros de pro
ducto de fisiédn,

El presente invento estd dirigido a una mejbra en
tal procedimiento, que pérmite la separacién y recuperacién
del neptunio (incluyendo Np~237), del uranio y del plutonio

Por lo tanto, es un objeto prinoipal del presente
invento el procurar un procedimiento qufmico de nueva elabo
racifén simplificado para la recuperacién de neptunio, pluto
nio y urenio de combustible de reasctor nuclear irradiado
con altos factores de decontaminaeidn en un nimero minimo
de fases de procediﬁiento. .

El presente invento se entenderd mds fdcilmente
haciendo referencia a los adjuntos dibujos, en que:

Ie figure 1 es un diagrama de bloque simplificado
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ilustrando los principios bdsicos del procedimiento del pre
sente invento; y

la figura 2 es un diagrama de flujo de procedimie_xl
5 to simplificado ilustrando laes fases del procedimiento de -

este invento, en que se aépara neptunio del plutdnid ¥ uras
nio, _ _

EN TAS FIGURAS IAS LETRAS TIENEN EL SIGNIFICADO SIGUIENTE:
A = Preparacién mecdnieca; g = Primer reductor . |

10 | B = Disolucién; h = Condensado de nuevo

. ciclos
C # Extraccidn; ’ _
i = Primera corriente de
D = Deshidratar; elucidn;

O J = Primer reﬁnado;
E = Limpieza de disolvente;

- F = Lavado de extracto

orgédnicos ) 1 = Segunda oorriente de
16 , elucidn;
G = Ajuste de valencia de Pu

k = Segundo reductor

- = Segundo refinado:-
H = Concentracidn de extracto,

acuoao; , = Acido de nuwevo ciclo;

J = Ajuste de valenciaj = Nuevo ciclo deido

n
n

I = Intercambio de anién de Puj o = Fluor;
P

o0 | K = Intercambio de anién de Np; gq

I = Deshidratacidn;

M = Fluorinacidn;

= Oxidos de producto de
£isibng

Reductor de Pu;

« " g T SRR v . e Perentyiag i bl tadiotintac skl SRS NG S oL
oy » " o AN 2 3 e bk Wi O AP T oei el AR L Sl T LI 4 SR KRY L STC AR P S Ashedaienion T Ry
P R R R R A TR T R R e A i R GO A MR RSP SAR AP St e AT T R et T 4 L ' R
.

H
tt

8 = Condensado de nusvo

- & = Combustible irradiado de ciclo;
reactor nuclear; : -
' t = Alimentacién de extracto =
3 b = Refinado acuosoj acuoso;
26 ' -
P ¢ = Solucidn deida acuossa; u = Concentradory
. d = Disolvente orginico; v = Nuevo ciclo de efluent
k- . - de barrido; I
;. e = Extracto orgdinico; W = Intercambiador de anién;
£ = Alimentacién de extracto x = Primer refinado;
o8 acuoso; o
¥y = Elueidn;

50
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aa = Berrido cc = Solucidn,

!
Haciendo shora referencia mds particularmente a

. ] !
la tigura 1, se introduce combustible irradiado de reactor

z = Producto; " bb = Segundo rrtinado;

nuclear en la fage 10 de prepafaoién mecdnica. Aqui los
cahalea de flujo, balas elevadoras, plezas de nariz y otra+.
partes desmontables, que no contienen'oombhstiblo, del con-
Junto de combustible, son separsdas, Si se desea, deséomp
posicién mecdnica del econjunto de barra de combustible, ta)
como por separacidn de barras individuales de combustible,
también puede ejeouxarse.- En una ejecucidén preferida, las
barras 1ndividuales de combustible son ulteriormente corta-
das en pecciones cortas de alrededor de tres pulgadas de
largo. En otra ejecucidén preferida-del invento, se hace
pasar las barras de combustible enteras co:ilhalongitud oom-
pleta, & travég de un mecanismo laminador y punzedor, que |
perfora el revestimiento y aplasta en ligera extensidn el
naterial de combustible contenido en el elemento de combus<
tible. Cualesquiera de estas ltimas dos operaciones estdn '
destinadas a incrementar el acceso del éei&o disolvente al
material de combustible,

El combustible preparado mecdnicamente es intro-
ducido en la fase de disolucidén de combustidle 12. En est%
fase el combuatible irradiado es puesto en contecto con un
fuerte dcido mineral (tal como £eido nitrico) para disolver
el material de éoubuetible, preferentemente dejands el me-
tal de revestimiento (tal como circonio o acero inoxideble)
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disolvente, y otros. - El uranio y tranéurénicoé, ‘bgles CO-

sustancialmente inafectado. Este ftratamiento produce unz
solucidn deida acuosa del uranio ¥ iproductos transurdnicos
de irﬁdiacidn tales como plutonio z& neptunio, y productos
de fisidén, que pueden ser aeparadosf: del material de reves—
timiento no disuelto por decantacidn, filtracién u opera~ ’
ciones simileres, _ o _

Ia solucién doida acuosa es introducida en la fa-

se de extraccién orgdnica 14, donde se pone en contacto en

contracorriente con un disolvente orgénico., Existe w nl- |
mero de procedimientos conocidos de extraccién por disclven -

te orgdnico, adecusdos para hacer esta separacidén, inoluyen

do el procedimiento I’urex, que utiliza una solucicSn de hi-
drocarburo paraﬁnico de tributil foafato como disolvente,
¢l procedimiento Redox utilizando dteres de dialqui]_.o. como

mo plutonio y neptunio, se concentran en la fase de extrao- .

to orginico y ason asf{ separados de los productos de fisidn,

que son sustanclalmente todos retenidos en la fase de refi-
nado aouéso acfdico. | _
Ia fase de refinado acuoso de la operacidn 14 pug
de someterse a ulterior elaboracidn., Por ejemplo, puede
introducirse en la operacién 16 .de deshidratacién. Aqui
los productos de fisidn son recuperados en forma sdlida pén-i
ra ulterior elaboracién o pars disponer de ellos, En prooa
dimientos en que el combustible ha sido disuelto en un 4ei~
do volétil, tel como deoido nitrico, el Tefinado acuoso pue-

de ser calentado para. evaporar agua y recuperar en una par-
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~ tal como idén ferroso de aminoguanidina, semicarbacida, dci+

te sustancial el £eido para nuevo uso. Tos sdlidos de pro-
duoto de fisidn, que reetan; pueden ser calcinados para prg
ducir una corriente de éxide de producto de fisidn suspan-
clalmente anhidra, '

Ia fase de extracto orgdnico de la operamcién 14
se introduce en la operacién 18 lavadora de extraoto otg&-
nico, en que el extracto es puesto en contacto en contraco-
rriente con una solucién dilufda (aproximadamente 0,01 mo-
lar) de deido nftrico. ¥l doido nftrico dilufdo berre fue
ra el neptunio, plutonio y uranio formando un extracto aoug -
8o confenlendo estoe materiales y dejando el disolvente
orgénico para tratamiento en la 0perac:ldn 20 de limpiesa dcl
disolvente y reciroulacién a la fase de extraccién 14,

Ia alimentacidén de extracto acuoso se introduce
en la fase 22 de ajuste de valencia de plutonio, en que se

introduce un reductor de plutonio termalmente destructible;

do asoérbico o sal de hidroxilamina, Preferentemente este
reductor es nitrate de hidroxilamine, que es un agente de
accidn répida, termalmente descomponible, que no produce
ningin material residual sélido. Bl reductor preferido es
introducido pera hacer la solucién aproximadamente 0,02 mo-
lar en nitrato de hidroxilamina., Este rediube el plutonio
de valencia mds alte a una valencia de 3 [Pu (IIiﬂ vy el
neptunio de velencia més alte a una valencia de 4 [Np vy
Ta solucidn esf reducida de la fase 22 es intro-

ducida en la operacidn 24 de concentracidn de extracto acug
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‘elales, Permutit SK, Dowex-1, y semejentes, E1l plutonio

trata con deido nitrico dilufdo.corio una primera corriente
26

80, Ln esta operacidn la fase de extracto acuoso es rdpi-

demente afiadida a una solucién hirviente de fuerte doido

nftrico y se concentra por evaporacidén por un factor de al-

rededor de dos, Esto hace ineficaz el redustor introducidd
- en la operacidn 22 y oxide y estabiliza el plutonio como- un

complejo dehexanitrato aniénico conteniendo Pu (IV)., Simul
tdneamente el neptunio presente es oxidado sustanoiaﬂ.méz@;é
por entero a valenclias mayores que 4 [Np (>IV) ], posible-
mente uns mezola de Np (V) y Np' (VL) , ‘

Ia solucidn estabilizada, asi producida, o8 en—

frida aproximadamente 8 602C y se introdute en la oPeracién‘-
26 de intercambio de aniomes de plutonio. Aquf la solucidy

go' pone en contacto ocon un lecho .de resins de intemaqbio
de aniones del tipo de amina cuaternaris de base fuerte,
tal como la disponible comercislimente bajo las marcas oome#

[Pu.(IV ) _-_] es preferencialmente extrafdo por la resina, y
el neptunio [Np > IV)] y uranio quedan sustancialmente
gin afectar y pasan formando un primer refinado acuoso.
Subsiguientemente, 1la resina se lava con decido nftrico fuer
te para separar uranio y matériaies de producto de fisidnj

y el lecho de resina, conteniendo el plutoﬁio, después se

de elucidn para producir una dorriente de.'produo‘bo de pluto-
nio [?u (IV)] sustancialmente libre de izranio, neptunio y
productos de f£iaidn,

' El primer refinado conteniendo Np (O IV) y uranig

[PHRE PN
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se trata despuds en la operacidn 28 de ajuste de valencia
de neptunio con un segundo reductor termslmente destruciible,
tal como una mzela de 1dn Perroso e hidracina, y en canti-
dad suficiente para reducir Np (O IV) a Np (IV). Simultdnes
mente, cantidades de traza de plutonio no extraido en 1a fa-

88 26 y que pueden estar presentes en el rpimer réfinado,
3 se reducen & Pu (III), Bl as{ tratado primer refinndo es
: <l subsiguientemente mantenido a una temperabura de alrededor
" ‘io de 602C para héoer ineficaz el segundo reductor y estabili- |
: zar el neptunio como Np (IV) y para reoxidar y estabiligzar

- trazas de plutonio como Pu (IV). Un reductor alternmativo de

é neptunio podria mer semicarbacida.

En esta ocondicidén y mantenido aproximadamente a 1d
15 | misma temperatura, el primer refinado reducido estabilizado
ge introduce a la operacidn 30 de intercambio de aniones de
neptunio, donde se pone en contecto con un segundo lecho de
resina de intercambio de aniones del mismo tipo arriba men-
| eionado y describiendo la operacién 26 de intercambio de

90 | @nidnes de plutonio. ¥n la operacidn 30, el neptunio como
Np (IV) es preferenyialmente extraido por la resina, mienxzjf

que el uranio pasa sustancialmente ain afectar y es desoar
-do como un segundo refinado, Ie resina as{ tratada, es sub
siguientemente lavada ocon deido nitrico fuerte, oénteniendo

95 | 1én ferroso e hidrascina para separar uranio, plutonio y ma-

teriales de producto de fisién, Despuds de esto, la resina
lavada es tratada con una segunda corriente de elucidn con-

prendiendo doido nitrico diluida desplazando por ello el Np

&0
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" (IV) como wnas solucidn de producto sustancialmente libre de

.plutonid, uranio y productos de fisidn,

22, 24, 26, 28 y 30 en la figura 1. . La descripcién de la -

© figura 2 se conducird en la forma de un ejemplo especifico

. e
El segundo refinado es despuds introducido en ls

zona 32 de deshidratacién, donde se calienta par@ separar
agua y doido residual y para producir un material /sé11d0
anhidro, conteniendo el uranio, como tridxido de uranio '
(U03). Ios deldos recuperados se hacen recircular 'para nues
vo uso en el procedimiento, Ios sflidos enhidros se descar

gen de la fase 32 y son introducidos en la operacidn de £lu ;"

orinacién 34, Aquf el U0, es directamente fluorinado con
fluor elemental para convertir el U03,en hexafluoruro de
uranio. FEl materisl fluorado es apropiadamente purificado -

para separar otros fluoruros y ﬁroducir el hexafluoruro de

urenio de punto de ebullicidn relativamente bajo (alrededor _

de 552C) como un produeto.

Haciendo ahora referencia a la figura 2, se maes-|

tra un disgrama esquemdtico de flujo de la parte del proce-|

dimiento de este invento correspondiente a las operaciones

del presente inwentb, aplicado a la nueva elaﬁoracién de

combustible de reactor de energfa del tipo de U0, irradiado
aproximadamente & 20,000 megawatios dias/tonelada de uranio
(mwd/t U), que ha eido mecdnicamente descompuesto y tratado
con 4eido nftrico fuerte & temperaturas de ebullicidn pare
disolver el material de combustible de U0, formando una so-

lucidén en deido nftrico, y desde la cual se han separado el
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‘nio T2, zons lavador T4 y zona 76 de elueién de neptunio.

plutonio, neptunio y uranio de 1d masa de los produnfoé de
fiaidn por ex%raocidn de disolvente gon un disolrénxe orgd-
nico, seguido por lavado de disolvente para producir un ex-
tracto acuoso, éorreapondienxe él producto de la operacién
18 en la figura 1, Ias centidades relativas de uranio, isd
topos transurdnicos y productos de tisidn; presentes en el
combustible irradiado arriba men gonado y expresadas como

gl estuviesen en forma elemental,| son aproximadamente ocomo

sigﬁez :
Tabla &
U ~ 1,000 kg
6,9 ¥ .
Np 0,35 kg~
Productoa de fisidn 12 kg

EJEMPLO
En el diagrama de flujo de la figura 2, los prin-

cipales conceptos de equipo ilustrados son el congentrador
40 de alimentacidn de extracto acuoso provisto de lavador

42 de vapor y.recalentador 44, refrigerador 46; intercam-

biadordé:aniones de'piutonio 48 provisto de vélvuless de 812.

lamiento 50, 52 y 54, dividiendo el intercambiador en la

zona 56 de extraceién de plutonio, gona levadora 58 y zona
60 de elucidn de plutonic; y cambiador 64 de aniones de nep
tunio provisto de vdlvulas de aislamiento 66, 68 y 70, di-

vidiendo el intercambisdor en zZona de extraccidn de neptu-

Ie corriente de alimentacidén de extracto acuomo

(producida lavando el extracto orgdnico en la operacidn 18
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" de. nitrato solubles en agua con sus concentraciones expre?-

‘Badas oomo Si estuviesen en forms elementals

: rior eon condensados en el condensador 90 y retornados en

. -extraeto acuoso a travds de la tuberfs 88 y bajando 2 tra

de la figura 1) tlene la siguiente composicién, estandojpr,g

sentes los materiales anotados en la corriente, como salss

Tabla 2

Alimentacién de Extracto Aeuoso

1] , 90 gramos/14tro |

HNO, - ' R 0,2 molar
Pu (IV), (VI) 0,6 gramos/litro |
¥p (IV), (V), (VI) 0,3 gremos/litro

la alimentacién de extracto acuoso, a una temperatura de
alrededor dé 452C se introduce a tra.vég del conducto 80 y
vélvula en mezocla con una cantidad suficients de nitrato de

hidroxilemine como reductor de plutonio, introducido a tra=- .

vés de la tuberia 84 controlada por la vdlvula 86 , para

aumentar 1a concentracién del reductor en el extracto acuo-
80 hasta alrededor de o;oa molar, Esta mezcia 1fquida £1u-
ye por la tuber{a 88 hacia la cima del lavedor 42 de vapor,|
donde pass descendiendo en combtracorriente para elevar co-
rriente de valior de agua y vapor de deido nﬁ;‘ico'vdlatili-

zado en el recalentador 44. Tos vapores de la parte supe-

parte a través de la lines 92 y vélvula 94, como reflujo al
lavador 42, y en parte reciclados a través de la tiber{a

96 y vdlvula 98.

' J)urante el paso de la. mezcla reduc‘bora de pluboni
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vée del lavador 42 de vapor, se completan la reduccidn de
plutonio a Pu (III) y la reduccidn de neptunio & Np (IV),
reacciones que; bajo eatas condiciones, requieren un tiem-
0, que puede variar desde alrededor de 3 hasta alrededor
de 10 minutos y con una concentracidn cie5 doido no excedien~
do de alrededor de 2 molar. Esta reducel;lcin se podr{a rea-
- liger en cialquier equipo adecuado de réacci&x, y en todo

caso tiene que dejarse proseguir hesta completamiento, an-

extracto gscuoso, .rép:ldamente dentro de la corriente de fon
dos de concentrador de alta ai:idez, reciroculada en 6l reca-
lentador-hervidor 44, _

Haclendo reocircular a través del recalentLdor 44
v tuberfas 100, 102 y 104 junto con efluentes de laMo al-
tamente doidos de plutonio y nepbunio, hechos circular en
ciclo de nuevo a través de la tuberfa 108, la oorx"iente' de
fondos de concentrador se mantieme a temperatura de ebulli~
¢idn, en este ejemplo aproximaedemente a 1102C y teniendo
aproximadamente la sigiiehte c'omposioiénz, , |

Tabla 3
Fondos de concemirador

- U , 180  gramos/litro

HNO4 7 molar
Pu {IV) 1,2 . gramos/1itro
Np ( >1V) ' 0,06 gra'moa/iitro

Cuzhdo la mezcla reductora de plutonic-extracto acuoso pasa)
descendiendo desde el lgvador de vepor 42 y es répidamente

tes de la introduccidén de la mezcla de reductor de plutonio
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" resina de intercambio de sniones comercialmente disponible,

clonamiento las diferentes corrientes de fluido fluyen &
- través de las zonas de contacto individusles (56, 58 y 60;

rezalada oon la eorriente de fondos de- concentrador de aci-

do nftrico 7 molar en ebulliei6n, 86 destruye el reduotor,
el dcido nftrico 7 molar oxida el neptunio presente para
formar Np (> IV), y oxida g estabi}izé. el plutonio como

Pu (IV). EL concentrado asf estabilizado se separa a tra- -
_vés de lla tuberfa 110 y vdlvula 112 y se enfris hasta alre-
* dedor de 602C en el rvefrigerador 46, En esté.condicién; |
el concentrado estd en oondicidn pars lao sepérécién de plu~
tonio desde el neptunio y uranio en el intercembiador 48 e
aniones de plutonio, Ia concentracidn de 4oido nﬁ'rico; |

. mantenide en el recalentador 44 es de importancia erfiica | 7.

pars el ajuste ’con éxito de las valencias de plntonio-'»y nép
tunio, Para este fin la acidez de la oorriente de fondoa
del concentrador del recalentador tiene que sex sufiociente

para former los complejos dehexanlitrato de plutonio, espe-

cialmente por lo menos 4 molar, en dcido nftrico y con pre- |

ferencis elrededor de T molar,

Ambos intercambiadores de aniones 48 y 64, mostrg -

dos en la :igura 2, tienen equipo de contacto de lecho de

semi-cont{nue, aunque también pedria utilizerse equipo de

- lecho de resina estacionario. Este equlpo no se descrid

ulteriormente en detalle, excepto pera observar, que en ‘

72, 74 y 76) mientras que las vdlvulas de aislamiento (50,
52 y 54; 66, 68 y 70) estdn cerradas y el lecho de resina

[ SR
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U 165 gremos/1itro
- HN03 , 6,5 molar

Pu , » tragas

Np (> 1V) . 0,06 gramoa/]itro

es estacionario, que por medios no mostrados el lecho de re-
sina puede ser movido por un importe predeterminedo periddi
camente en une direccidn en el sentido contrario a la marchy
de las agujas del reloj (segin se ilustra el equipo en la
figura 2) mientras que terminan los flujos de fluido y las
vilvulas de aislamiento estdn abiertas, y que a continuacidn
del cierre de las vdlvulas de aislamiento los flujos de flui
do se resnudan, proourando as{ un sistema semi-continuo de
extraceidn, lavado y elucidn,

Ia corriente de fondos de concentrado, temiendo 13
composicidén dada en la Tabla 3, se introduce a travds de la
tuberfa 100 y se hace pasar a través de la gons 56 de extrag
cién de plutonio del intercambiador de sniones 48, EI plu-
tonio es extrafdo por la resina en sustancie cuantitativa-

mente, formando un primer refinado, que Aes descargado a tra

vés de la tuberfa 112 y vdlvula 114 y se envia como alimen-|

tacifn al intercambiador 64 de aniones de meptunio. Esta
corriente tiene la siguiente. composiciéng
Tabla 4
Primer refinado

la resinz presente en la zona lavadora 58, previa+
mente cargada con plutonio, al peso a través de la zona de

extraccidn 56, es barrida con dcido nitrico 6 molar a una
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"composicidns
Tabla 5
Solueién de producto de plutonio
Pu '15 gramos/litro
HN03 4,5 molar

~ trador, no mostrado, amejdndose el equipo al recalentador

temperatura de 602C y se introduce a travéds de la tuberia

116 y vdlvula 118 parae quitaﬁ cantidades de trazas de ura=
nio y productos de fisidn adquiridos en la zona de extrac—
oidn 56. E1 resultente efluente ds barrido de plutonio es;

separado de la zona barredora 58 a través de la tuberia.120 '

vy vdlvulas 122 y se hace retornar s través de le tuberia
108 pera tratamiento en el recalentador de caldefa 44,

Ia resina presente en la zoma 60 de elucidn de

plutonio, austancialmente libre de cbntaminante, se pone en'

contacto con doido nitrico nolar de 0, 6 como primera corriqn{ 7

. te de elucibn s ‘ung temperatura de alrededor de 602C intrc—"-

ducida a través de la tuberfa 124‘yvulvula 126. Esta eluye

el plutonio desde la resina y produce & través de la tube- |

rfa 128 y vdlvula 130 un efluente de elucidn acuoso, que es
la solucidn’ de producto de plutonio teniendo la siguiente

Ia corriente puede ser ulteriormente tratada en un concen=

44, para producir una solucidn scuosa de nitrato de pluto-

nioc de aproximadamente 250 gramos/litro de concentracién.
Ia primera solucién de refinado, producida de la

zona 56 de extraccién de plutonio y teniendo la composicién

dada en la Tabla 4 y a una temperaturs de alrededor de 608C|




se combinz en la 1fmea 112 con un reductor de neptunio ine
troducido & alrededor de 202C a través de la tuberfa 132 y
vélvula 134, Bl reductor tiene la siguiente composicién:

5 Tabla 6

Reductor gg negtunio

Ién ferroso . 1 molar
Nitrato de hidrsecins 2 molaxr
HN03 1 molar

10 La cantidad de reductor de neptunio asf afiedida, se contro-
‘la pare reducir todo el Np (>1IV) a Np (IV), lo que puede
hagerse manteniendo una concentracién de.redudtor de aproxi|
madamente 0,02 molar en la mezola. Esto tembidn reduce cual
quier plutonio presente a Pu (III) pero a la temperatura de
15 | funcionamiento de 609C el reductor es finslmente destrufdo
despuds de lo cual el plutonio se reoxida & Pu (IV) en la
solucidén. Sin embargo, el neptunio permanece como Np (zv).
El primer refinado, as{ tratado, despuds se introduce como
alimentacidn a través de la tuberfa 112 al intercambiador
20 64 de anlones de neptunio. ¢
Este intercambiador es esencialmente idént{gé en
estructura y funcionamiento al intercambiador de aniones de
 plutonio erriba descrito. El segundo refinado me descarga
desde la zone 72 de extraccidén de neptunio a travée de la
ab tuberfa 136 y vdlvula 138, siendo una soluedén acuosa de
deido nitrico de nitrato de uranilo teniendo aproximadamen-
te la sigulente composioidn: o
Tabla 7

30

o~
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Solucidn de producto de uranio

(Segundo refinado)

U : 160 gramos/1itro
HRO 3 ' 6 Py 3 ‘molar
Ién f£érrico 0,02 molar

Esta corriente puede ser ulteriormente tratada en un conceny
trador, no mostredo, pareciéndose el equipo al reca;entador
44, para producir una solucién acuosa de nitrato de uranile ‘
de aproximadamente 1000 gramos/lifro de concentracidn, ‘

| Una solucién barredora de deide nftrico de alrede
dor de 602C ¥ que tenge aproximademente la siguiente comj)o-
sicidn, se introduce en la zona barredora T4 a través de 1s
tuberfa 140 y vélvula 142:

Tablas 8
:Barrido de mneptunio
Ién ferroso 0,02 __ molar
Hidracins 0,04 molar
HN03 ' 6 molar

y produce a travds de la tuberfa 144 y vdlvula 146, un
efluente de barrido de neptunlo, que ss hace retornar a tr%
vés de la tuberfa 108 al recalentador 44,

Ia asf cargada y barrida resina en la zona de elu
cidén 76 se pone en contacto a una temperatura de alrededor
de 602C con deide nftrico 0,6 molar como una corriente de
elucidn introducida a través de la tuberfa 148 y vdlvula
150 y produce a travds de 1a tuberfa 152 y vdlvula 154, la
solucién de producto cie neptunio teniendo la siguiente 80~
lucidn aproximada. .
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Tabla ;8
Solucién de producto de meptunio

Np 1,2 gramos/1itro

HN03 3 molar,
Esta solucidén de producto puede ser tratada ulteriormente
en un concentrador no mogtrado, pareciéndose el equipo al
recalentador 44 para producir una solucidn aguoma de nitrato

de neptunio de aproximadamente 40 gramos/litro,

N 0 T 4. -
= owomomomomomomomow ®m

Ia presente pateﬁte de adicién, comprende las si- |
guientes reivindicaciones:

1.- Mejoras en la patente prineipal N2 294,442,
por "Procedimiento de regeneracién de combustibles para reag
tores nucleares irradiado" comprendiendo la presente patente
de adiéidn un procedimiento para recuperar neptunio de une
soluecidn acuosa de neptunio y plutonio, caracterizado porgue
comprende las operaciones de reducir el plutonio al estado
de valenoia de Pu (III) en concentraciones de 4eido por de-

—bajo de glrededor de 2 molar, oxidando. y estabilizando el
plutonio en el estado de Pu (IV) y oxidendo el neptunio al
estado de Np (> IV), incrementando rdpidamente la concentra-
‘cidn de deido hasta por encima de alrededor de 4 molar, po-
niendo en contacto lm solucidﬁ scuosa, as{ estabilizaaa, eon

una resina de intercambio de aniones para extraer el pluto-
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nio Pu (IV) ¥ producir una solueién de resinadb conteniendo
el neptunio no eitrafde Np ( IV), eluyendo el plutsnio des
de dicha resina de Mtereembio_dé aniones, ¥y recuperando el
neptunio desde dicho refinado.

2.~ Mejoras 'segﬁn_ la reivindicacidén 1, caracteﬁ-
gadas porque la reduccidén de plutonio a Pu (IV) se efectia

afiadiendo & dicha solucidn acuosa un reductor termalmente

‘destmotible. : : _v
3.~ Mejoras segin la feivindicacidén 2, caracteri-|

zé.das porque dicho reductor es nitrato de hﬁ.droxilamina.

4.- Mejoras segin la reivindicacién 2, caracteri-‘ ‘-
gadas porque la oxidacidn y la estaebilizacién del plutonio |
en el estado de valenoia Pu (IV) y la oxidacidn de neptuniq o

" al estado de valencia Np (C>IV) se realizan introduciendo

rdpidamente la mezcla de dicha solucién acuoss y de dicho
reductor termalmente destructible, dentro de doido nitrico

‘_ en ebullicién aproximadamente 7 molar,

5.~ Mejoras segin la reivindicacidén 1, caracteri-

-zadas ‘porque la recuperzoidn de neptunio de dicho refinado
_Be efectia reduciendo el meptunio al estado de velencla de

KNp (IV), poniendo en contacto el refinado, asf reduoido;
_con wna éégunda resina de intercembio de aniones para ex-
traer el neptunio Np (IV) y producir ung segunda solucién.
de refinado, sustancialmente libre. de plutonio y neptunio
¥ eluyendo el neptunio extrafdo desde dicha segunda resine
de intercambio de aniones, | | |

6.— Mojoras segin la reivindicmecidn 5, caracteri-
zedas porque la reduccidn de neptunio se efectis afiadiendo
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2 dicho primer refinado un reductor termalmente destmotibl.l

7.~ Mejoras segin la reivindicacién 6, caracteri
das porque dicho redtiotozj termalmente destruqfible es una
solucién de deido nftrico de idn ferroso ¢ hidracina, ‘

‘8.- Mejoras segin la reivindioaoidn 5, csracteri~
gadas porque dichs solucién de refinado contiene uranio y
cantidades en trazes de producto de Pisidn, en éom'b;lnaoi&n
con las operaciones de deshidrafar dicho segundo refinado y
producir una mezela de éxido de urenio y cantidades de tra-
zes de dx:!.doz; de producto de £isidn, fluorinando directamen
te dicha mezcle de ¢xidos con fluor elemental y .separando
hexafluorure de uranic desde los fluorures del producto ‘do
f£isibn, ‘ '

"Procedimiento de regener=ocidn de combustibles para reacto-
res nucleares irradiado”, h

Segin se describe y Zeiv

deseriptiva, la cusl consth de veinticuatro hojes foliadas

y escritas a mdquina por

9.~ Mejoras en la patente prindipél Ne 294.442 O]

vé

io0a en la presente memorisg-
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