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(57) Rezumat:

Inventia se referd la un procedeu nuclear de obtinere a
280, si la un procedeu nuclear de obtinere a *’Pu0Q..
Procedeul de obtinere a **UQ, constd in iradierea
Z2ThO, in flux neutronic termic cu 10'..10%
neutroni/m?s la o duratd a iradierii de 4,5...6 ore si,
dupa o duratd totald de stationare in afara reactorului
de 9990...1327 de ore pentru dezintegrarea R a
izotopului **Pa, se obtine U0, la concentratii de
masé& de 24,563...817,7 kg/m”® si viteze de producere a
izotopului fisil 2°U de 0,00346...0,6162 kg/m°ora.
Procedeul de obtinere a °PuQ, constd in iradierea

280, in flux neutronic termic cu 10'"..10%
neutroni/m?s la o durata a iradierii de 6 ore si, dup& o
duratéd totala de stationare Tn afara reactorului de
871.5...371.5 ore pentru dezintegrarea 3" a izotopului
ZNp, se obtine ®°Pu0, la concentratii de mas& de
0,8452...311,9357 kg/m® si viteze de producere a
izotopului fisil Z°Pu de 0,00097... 0,8397 kg/m°ora.
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Cu incepere de la data publicdrii cererii de brevet, cererea asigurd, in mod provizoriu, solicitantului, protectia conferitd potrivit dispozitiilor
art.32 din Legea nr.64/1991, cu exceptia cazurilor in care cererea de brevet de inventje a fost respinsa, retrasd sau consideratd ca fiind retrasa.
Intinderea protectiei conferite de cererea de brevet de inventie este determinatd de revendicarile continute in cererea publicatd in conformitate

cu art.23 alin.(1) - (3).

RO 137244 A2



RO 137244 A2

9

O.

LOFICIUL Lo 3.0 Y PENTRU bVENTR §I MARC!
Cerero de brevet de invz;ne

i Dxtadepozit ...... 22[172!]21 Secret //4/,)

PROCEDEU NUCLEAR DE OBTINERE DIOXID DE URANIU 233
S| DIOXID DE PLUTONIU 239

Inventia se refera la un procedeu nuclear de obtinere dioxid de uraniu
233 si dioxid de plutoniu 239 combustibili nucleari sintetici pentru
cicluri avansate.

Este cunoscut reactorul nuclear energetic CANDU cu combustibil dioxid
de uraniu(UOz) natural(0,72% 235U0-, 99,78% 238U0:),densitatea medie
p = 10600 kg/m3si moderator apa grea(D20) care reactor are
urmadtoarele date nucleare si parametri dimensionali conform tabel :

Laplacean geometric al reactorului [B2(m?)]: 0,56685
Probabilitatea medie de evitare a capturii de rezonanta a
neutronilor rapizi in nucleele izotopilor fertili(232Th,238U)
(p): 0,99
Probabilitatea capturii de rezonanta a neutronilor rapizi
in nucleele izotopilor fertili(332Th,238U) (1-p ) : 0,01
Coeficient de multiplicare cu neutroni rapizi - factor € : 1,02...1,08
Virsta Fermi a neutronilor rapizi in moderator apa

rea[t(m?}]: 0,035
Probabilitatea de evitare a scurgerilor neutronilor rapizi
in afara reactorului CANDU[Ps= exp(-B2.1)]: 0,98
Numar canale de combustibil nuclear respectiv tuburi de
presiune ale reactorului CANDU: 380
Numar fascicole de combustibil nuclear pe un canal/tub de
presiune: 12...15

Izotopul fisionabil cu neutroni termici (izotop fisil) este 235U (uraniu) si
concentratia de nuclee [N2s(nuclee/m3)] se determina conform ecuatiei
dimensionale: N25=[(0,72/100).p.Na/M] ; Na-numarul lui Avogadro(Na=
6,023.102%6nuclee/kmol); M - masa molara a z235U0Q2(M= 267
kg/kmol).Datele nucleare ale izotopului fisil 235U sunt specificate
conform tabel:
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Sectiune eficace microscopica de fisiune[o25(m?)]: 582.10-28
Randament neutronic pe fisiune[v(n°rapizi/fisiune)] | 2,43
Concentratia 235U[N2s(nuclee/m?3}]: 1,72163.1026
Sectiunea macroscopica de fisiune a 235U

[X25=(N25.625)] (m1) : 10,02

In baza datelor nucleare ale 235U,sectiunea macroscopica de captura
rezonanta a neutronilor rapizi in nucleele izotopilor fertili 232Th,238U,se
determina conform ecuatiei dimensionale: ;= [v.e.PX25.(1 - p)] =
0,25055 m1, Sunt cunoscute procedee de iradiere tehnologica cu
neutroni termici sau rapizi si cu diferite radiatii a
substantelor,materialelor pentru ob{inerea unor substante cu
proprietati deosebite caracterizate prin atomi marcati izotopic,utilizate
in diferite procese fizice si chimice.Principalele dezavantaje sunt ca nu
realizeaza obtinerea izotopilor sintetici destinati combustibililor
nucleari. Scopul procedeului nuclear este obtinerea izotopilor sintetici
233(,23%Pu fisionabili prin iradierea cu neutroni termici a izotopilor
fertili 232Th,238U. Problema tehnica este durata iradierii izotopilor
fertili,randamentul/concentratia izotopilor sintetici si blocarea
obtinerii izotopilor pari ai protactiniului,uraniului,neptuniului,
plutoniului respectiv 234Pa,234U,240Np,240Pu nefisionabili cu neutroni
termici in reactorul nuclear energetic CANDU.

Procedeu nuclear de obtinere dioxid de uraniu 233 ,dioxid de plutoniu
239 este constituit din incarcarea fascicolelor de elemente combustibile
dioxid de toriu 232,dioxid de uraniu 238 in tuburile de presiune ale
reactorului CANDU,iradierea in flux neutronic termic a izotopilor 232Th,
238 la durata iradierii,extragerea fascicolelor 233ThO>*, 23°UO",
stationarea fascicolelor in afara reactorului la durata dezintegrarii
totale a izotopilor 233 Th* 239 U"la 233 U,23° Pu,reincarcarea fascicolelor
elementelor combustibile 233 UQ2, 23° PuO: In tuburile de presiune ale
reactorului CANDU pentru productia energiei de fisiune sau
reprocesarea radiochimica. Se dau doua exemple de realizare a
procedeului nuclear:

Exemplul 1: Se incarca 250...300 kg dioxid de toriu 232(masa molara M =
264 kg/kmol,densitatea p = 10000 kg/m3) respectiv 12....15 fascicole
combustibile intr-un tub de presiune al reactorului CANDU cu ajutorul
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masinii de incarcare-descarcare MID.Are loc iradierea in flux neutronic
termic variabil a izotopului 232 Th la 233 Th*prin capturi neutronice si
dezintegrari B-succesive,conform ecuatiilor :

2320Th + 1on = 233,Th*> B-.)' 2339; Pa > B 2339,U

toriu izotop fertil neutron termic toriu iradiat protactiniu uraniu izotop fisil

233 g4 Th* + 1on -> 23490Th toriu izotop nefisionabil cu neutroni termici.

Ecuatia cinetica diferentiala pentru formarea 23349 Th*:

dN*/dt = (Zo2".®)-(1".N*) ; N*- concentratia de nuclee 23390 Th*(nuclee /m3);
d/dt - operator derivata in raport cu timpul t(s'1); A*- constanta de
dezintegrare a 2334oTh*(A"= 5.10-4s'1) ; ®@ - flux neutronic termic variabil
in reactor(n/mz.s) ; Lo2*- secfiunea macroscopica de absorbtie neutroni
termici si de captura rezonanta neutroni rapizi in nucleele izotopului
fertil 2329Th (m) si se determina conform ecuatiei dimensionale:

Yo2'= (Zoz + Er) =(002.No2)+[ v.&.Pt.X25.(1 - p)] =
(002.p.Na/M)+[v.e.Ps.Z25.(1-p)] ; Toz2- sectiunea macroscopica de absorbtie
neutroni termici in nucleele izotopului fertil 2329Th (m1); Z,- sectiunea
macroscopica de captura rezonanta a neutronilor rapizi generati prin
fisiune de 23592U si capturati in nucleele izotopului fertil 2329¢Th (m1) ;
oo2- secfiunea microscopica de absorbtie neutroni termici in nucleele
izotopului fertil 23299Th (602= 7,4.10-28m2) ; No2- concentratia nucleelor
izotopului fertil 2329oTh (nuclee/m3) ; p - densitatea 232ThOz(kg/m3);

Na- numarul Avogadro(nuclee/kmol); M - masa molara a 232ThO;
(kg/kmol); Zoz*=17,1332 m-1; Ecuatia integrala pentru formarea
23299Th*: N*=(Zoz2".P/1").[1 - exp(- A".t)] ; exp - functia exponentiala.
Durata maxima de iradiere: t = (10/1") = 20000 s [6 ore] ; Concentratia
maxima de nuclee 2339;Th* se determina conform ecuatiei dimensionale:
N*= [(Zo2".®@) /A" ] ; Concentratia de masa [C*'(kg/m3)] se determina
conform ecuatiei dimensionale: C*= [(N*.M)/Na] . In flux neutronic termic
variabil , datele pentru N*,C’",t(ore) sunt specificate conform tabel:

®(n°/mz.s): 1018 101° 1020 1021
N*(nuclee/m3): | 3,4256.1022 | 3,416.10%3 | 3,3268.102¢ | 2,63587.10%5
C'(kg/m3): 0,0151 0,15 1,46 11,6

t(ore): 6 6 5,5 ' 4,5
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Concentratia izotopului par 23499 Th nefisionabil cu neutroni termici si
format prin captura neutronica in 23399 Th*cu sectiunea microscopica de
absorbtie "= 1500.10-22 m2,este neglijabila deoarece (¢*. ®) << A%;
Ecuatia cinetica diferentiala pentru formarea izotopului intermediar
2339;Pa prin dezintegrarea f3-a 23399Th"™:

dN13/dt = ()\*.N*) - [()\13+0'13. (D).N13] = (Zoz*.(b) - [()\13+0'13.(D).N13] ; N13-
concentratia de nuclee 2339;Pa(nuclee/m3); A13- constanta de
dezintegrare f3-a nucleelor 2339;Pa ( A13=3.10-7s'1) ; 013- sectiunea
microscopica de absorbtie a neutronilor termici in nucleele 2333;Pa
(013=68.10-28m?) . Ecuatia integrala pentru 2339;Pa:

N1i3= [(Zo2".P)/(A13+ 013.P)].{1 - exp[-(A13+013.D).t]} . Extragerea
fascicolelor combustibile dupa durata iradierii cu ajutorul masinii MID
din tubul de presiune CANDU,durata maxima a dezintegrarii -[ta(s)] a
nucleelor izotopului 2334oTh" se determina conform ecuatiei
dimensionale: tq= [10/(A13+013.@)] ; Concentratia maxima de nuclee
2339;Pa, se determina conform ecuatiei dimensionale:
N1z3=[(Z02".®)/(A13+ 613.P)]. Concentratia maxima de masa a
2339,Pa02[C13(kg/m3)],se determina conform ecuatiei dimensionale:
C13=[(N13.M)/Na] ; M - masa molari pentru 233y;Pa02(M= 265 kg/kmol).in
flux neutronic termic variabil,datele pentru N13,C13,ta(ore/zile) sunt
specificate conform tabel:

@ (n°/m2.s): 1018 1019 1020 1021
Nis(nuclee/m3): | 5,5828.10%5 | 4,6413.1026 | 16,973.1026 | 18,5625.1026
C1s(kg/m3): 24,563 204,208 746,8 816,7
ta(ore/zile): 9054/377 |7548/314,5 | 2834/118 [391/16

Ecuatia cinetica diferentiala pentru obtinerea izotopului fisil 2339;U prin
dezintegrarea f3-a 2339;Pa: dN23/dt = A13.N13; N23- concentratia de nuclee
233g,U(nuclee/m3). N23=A13.N13.t ; In lipsa fluxului netronic prin
stationare in afara reactorului si in conditia tehnologica Nz3= Ni3;
C23=C13,durata maxima a dezintegrarii -pentru nucleele izotopului
2339,Pa,se determina conform ecuatiei dimensionale: ta= (1/ A13) = 936
ore [39 zile].In flux neutronic variabil crescitor,durata maxim3 total3
[Ta(ore)] a dezintegrarii B-scade.Viteza producerii izotopului 2335,U
[Vp(kg/m3.0ora)] este crescatoare odata cu cresterea concentratiei de
masa[Cz3(kg/m?3)] a 2335,U0..Datele sunt specificate conform tabel:
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®(n°/m2.s): | 1018 1019 1020 1021
Czs(kg/m3): | 24,563 204,208 746,8 817,7
Ta(ore): 9990 8484 3770 1327
Vo(kg/m?3.ora): | 0,00346 0,0241 0,1981 0,6162

Dupa durata totala de stationare,fascicolele de elemente combustibile
233U02- 232ThO; se reincarca in reactor CANDU pentru productia energiei
de fisiune sau se reproceseaza radiochimc pentru separarea izotopica
conform procedeelor si reactoarelor chimice cunoscute. in cazul
neutronilor termici,constantele/datele nucleare pentru izotopul 2339,U
sunt specificate conform tabel:

Sectiune eficace microscopica de fisiune[or3(m?)]: 532.10-%8
Sectiune eficace microscopica de absorbtie[ca23(m?)]: 588.10-28
Randament neutronic pe fisiune[v(n® rapizi/fisiune)]: 2,52
Randament neutronic pe absorbtie[n(n°rapizi/n%bs.)]: 2,28

Exemplul 2: Se incarca 300 kg 238U0z(masa molara M = 270
kg/kmol,densitatea p = 10600 kg/m3) reprocesat chimic din combustibil
CANDU iradiat/uzat respectiv se incarca 12...15 fascicole combustibile
intr-un tub de presiune al reactorului CANDU cu ajutorul masinii
MID.Dioxidul de uraniu reprocesat chimic mai are 235U0;rezidual maxim
0,22% concentratie procentuala izotopica.Are loc iradierea in flux
neutronic termic variabil a izotopului fertil 2384;U la 23%9,;U*prin captura
neutronica si dezintegrare 3-conform ecuatiilor:

2384,1J + on = 239U =D B> 2393Np > B D 23%,4Pu
uraniu izotop fertil neutron termic uraniuiradiat neptuniu plutoniu izotop fisil
23993Np  + Ion =»  240;Np. Ecuatia cinetica diferentiala pentru

2399;U™: dN*/dt = (Z28".®P) - (A*. N*} ; N*- concentratia de nuclee
2399,U"(nuclee/m3) ; A*- constanta de dezintegrare a nucleelor 23%,U"
(A*=5.10*s1) ; d/dt - operator derivata in raport cu timpul t(s 1) ;

® - flux neutronic termic variabil(n®/mz2.s); X2g*- sectiunea
macroscopica de absorbtie neutroni termici si captura rezonanta
neutroni rapizi in nucleele izotopului fertil 238,,U(m1) si se determina
conform ecuatiei dimensionale: X2g" =(X28+Xr)=(028.N28) +[v.€.Ps.X25.(1-p)]
= (028.p.Na/M)+[v.€.Ps.X25.(1-p)]; (E28"= 6,58617 m'1); X2s- sectiunea
macroscopica de absorbtie neutroni termici in nucleele izotopului fertil
2385,U(m1); X.- sectiunea macroscopica de captura rezonanta a
neutronilor rapizi generati de 2359,U si capturati in nucleele izotopului

P

g

ok

—



RO 137244 A2

fertil 238,U(m 1); 628- sectiunea microscopica de absorbtie neutroni
termici in nucleele izotopului fertil 2389,U(0628= 2,73.10-28m?) ; N2s-
concentratia nucleelor izotopului fertil2385;U(nuclee /m3). Ecuatia
integrala pentru formarea 2395;U*: N*=[(Z28".®)/A*].[ 1 - exp(- A".t)] ;
Durata maxima de iradiere: t = (10/1") = 20000 s[6 ore]. Concentratia
maxima de nuclee 239;U*(nuclee/m3): N*= [(Z28". @)/ A"] ; Concentratia
de masa 239U02*[C*(kg/m3)]: C*= [(N".M)/Na] ; M - masa molara a
239U02"(M = 271 kg/kmol) ; Na- numarul Avogadro
(Na= 6,023.102¢molecule izotopice/kmol).In flux neutronic termic

variabil,datele pentru N*,C*,t sunt specificate conform tabel:

®(n%/m?2.s): 1018 101° 1020 1021
N*(nuclee/m3): | 1,3172.1022 |1,3172.1023 | 1,3172.10%¢ 1,3172.1025
C'(kg/m3): 0,005927 0,05927 0,5927 5,927
t(ore): 6 6 6 6

Concentratia procentuala a izotopului par 24%93Np nefisionabil cu
neutroni termici si format prin captura neutronica in 23%93Np cu
sectiunea microscopica de absobtie 639= 60.10-28m?,este 0,11% fiind
neglijabilad. Ecuatia cinetica diferentiala pentru formarea izotopului
intermediar 23%;Np:

dN3o/dt = (A".N*)- (A39+0639.®).N3g = (X28".P) ~ (A39+ 039.9).N39;

N39- concentratia nucleelor izotopului intermediar 23%3;Np(nuclee /m3);
A39- constanta de dezintegrare f3-a nucleelor 23%93Np(Az9= 3,5.10-6s°1).
Ecuatia cinetica integrala pentru formarea 239%3;Np:
N3o=[(Z28".®)/(Az9+ 039.P)].{1 - exp[-(A39+0G39.®).t]}. Durata maxima de
dezintegrare - si captura neutronica [ta(ore)] a nucleelor 23%3;Np,se
determina conform ecuatiei dimensionale: tg= [10/(A39+039.®)] ;
Concentratia maxima de nuclee 2393 Np[N3s(nuclee/m?3)]:

N3o= [(X28". @)/ (A39+0639.®)] . Concentratia maxima de masa a
239NpO02[C39(kg/m3)]: Cao= [(N39.M)/Na] ; M - masa molara a 23°NpO:
(M= 271 kg/kmol) . in flux neutronic termic variabil,datele pentru
N39,C39,tqs sunt specificate conform tabel:

@(n°/mz2s): 1018 1019 1020 1021
N3s(nuclee/m3): | 1,8785.102¢ | 1,85.1025 | 1,6064.10%6 | 6,9328.1026
C3o(kg/m3): 0,8452 8,324 72,278 311,9357
ta(ore/zile): 792/33 780/32,5 |677,5/28 [292/12
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Ecuatia cinetica diferentiala pentru ob{inerea izotopului fisil 23%9,4Pu
prin dezintegrarea 3-a nucleelor 23%993Np: dN4o/dt = A39.N39;

N49 - concentratia de nuclee fisile 23%,Pu(nuclee/m?3). Ecuatia integrala:
N4o= A390.N30.t; In lipsa fluxului neutronic termic prin stationarea
combustibilului in afara reactorului CANDU prin extragere cu masina
MID si in conditia tehnologica N49=Nz9 si C49=C39, durata maxima a
dezintegrarii §-pentru nucleele izotopului 23%993Np , se determina
conform ecuatiei dimensionale: t = (1/A30) =» t = 79,5 ore[3,3 zile].In flux
neutronic termic variabil crescator,durata maxima totala[Ta(ore)] de
dezintegrare (-scade.Viteza produceriiizotopului fisil 23%4Pu
[Vo(kg/m3.0ra)] este crescatoare odata cu cresterea concentratiei de
masa[Cso(kg/m3)].Datele sunt specificate conform tabel:

®(n%/m?z.s): 1018 1019 1020 1021
Cso(kg/m3): 0,8452 8,324 72,278 311,9357
Ta(ore): 871,5 859,5 757 371,5
Vp(kg/m3.ora): | 0,00097 0,0097 0,0955 0,8397

Dupa durata totala de stationare,fascicolele de elemente combustibile
238J02- 239Pu0; se reincarca in reactor CANDU pentru productia energiei
de fisiune sau se reproceseaza radiochimic pentru separarea izotopica
conform procedeelor si reactoarelor chimice cunoscute. In cazul
neutronilor termici,constantele /datele nucleare pentru izotopul 2394Pu
sunt specificate conform tabel:

Sectiunea eficace microscopica de fisiune[ct9(m?)]: 738.10-28
Sectiunea eficace microscopica de absorbtie[ca.so(m2)]: | 1025.10-28
Randament neutronic pe fisiune[v(n®rapizi/fisiune)]: 2,91
Randament neutronic pe absorbtie[n(n°rapizi/n®bs.})]: | 2,09

Prin aplicarea procedeului nuclear,se ob{in urmatoarele avantaje:

- concentratiile de masa ale dioxizilor izotopici 233U0Q, 239Pu0; si vitezele
producerii acestora sunt crescatoare in dependenta directa cu cresterea
fluxului neutronic in reactorul CANDU ;

- vitezele de producere ale izotopului fisil 233U sunt mai mari la fluxuri
neutronice 1018.....10%2% n?/m?2.s in comparatie cu cele ale 23°Pu ;

- viteza de producere a izotopului fisil 239Pu este maxima la flux
neutronic maxim 102'n%/mz2.s prin iradierea izotopului fertil 238U
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reprocesat din combustibilul CANDU uzat;

- crearea unui inventar crescator de izotopi fisili 233U,239Pu prin
conversia nucleara a izotopilor fertili 232Th,238U i productia de
combustibili CANDU in cicluri avansate 232ThO-- 233U0: si 238U02- 239PuOs-.
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REVENDICARI:

1. Procedeu nuclear de obtinere dioxid de uraniu 233 si dioxid de plutoniu

239,caracterizat prin aceea ca,se iradiazd dioxid de toriu 232 1n flux
neutronic termic 1018......1021n°/m2.s la o durata a iradierii 4,5....6,0 ore si
dupa o duratd totald de stationare in afara reactorului de 9990...1327
ore pentru dezintegrarea f3-a izotopului 233-protactiniu se obtine dioxid
de uraniu 233 la concentratii de masa 24,563....817,7 kg/m?3si viteze de
producere a izotopului fisil 233-uraniu 0,00346...0,6162 kg/m3.ora ;

. Procedeu nuclear de obtinere dioxid de uraniu 233 si dioxid de plutoniu
239,caracterizat prin aceea ca,se iradiaza dioxid de uraniu 238 1n flux
neutronic termic 108....1021 n%/m2.s la o durata a iradierii 6 ore si dupd o
durata totala de stationare in afara reactorului de 871,5....371,5 ore
pentru dezintegrarea §3-a izotopului 239-neptuniu,se obtine dioxid de
plutoniu 239 la concentratii de masa 0,8452....311,9357 kg/m3 si viteze
de producere a izotopului fisil 239-plutoniu 0,00097.....0,8397 kg/m3.ora.
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