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preocedimiento.- _ o L , . ,

.Esta invencidén. se refiere a un procedimiento para la eli- -!

.minacién de productos de fisién de soluciones de uranio

_dirradiado.

e : oo

_Cuando_se recupera el uranio, plutonio y neptunio yresen-

_tes en los combustibles nucleares que han pasado por su |
.etapa de utilizacién en el reactor, se aplican procesos
_qufmicos basados en 1a exteagcién por_solventes. . Estos

_procesog estdn destinados a. separar. los_materiales inde-

.8eablea. presentes en . forma de elementas.altamente radiac- |

-tivos,. producto. de .la- £isién. del uranio, de los materiales.

-itiles.que..pueden.. ger .realaboradas._y vueltos.al reactor.

~Por._lo_tanta.se. requiere que. el .proceso utilizado permita f
-alcanzar. altos- factores-de-decontaminacibén, y ocasionalmen-
-te..surgen problemas.para evitar.que-el-deterioro sufrido
-pon»la-exposioién-delusolvehte-al~eombustible~irradiado :

dism.nuya su capacidad de extraccién y_conduzca_a la for- .

macidén de agentes_ extractantes con afinidad por.los produc-—

tos de fisibn.

.La pregente invencién proporciona.un novedoso y mejorado

procedimientao _para la.eliminacifén de més . del 90% del. circo-
|

nio.y niobio. entre_-otros.-radiactives,-que -es especialmente-

.adecuado para_su_inclusidén_antes de_ las otapas de extrac-

cidén _utilizadas _en_los. praocesos mencionados. . .
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iPara ello se ha desarrollado una técnica basada en las pro-
v}. BT - P R e ——— e - - i

;piedaQQs que presentan ciertos sblidos amorfos de alta 4rea
égspecificaAdg-absorber por mecanismos de intercambio idnico
6 formacién de complejos superficiales, a espescies iénicas .
;@e.elgmontosAradiactivos presentes en solucién, en particu-;

buyen fuertemente a la radiacién gamma total. Entre otros,

materiales ensayados, se ha determinade que la sflice (8102)

i
1
1
i
!
!
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Qginqmgnqudiyidida presenta la particularidad de sor un ab~i

igqrbgptg eficaz y que permanece insoluble en el medio, con
%glkggqgigyiente beneficio en la pureza qufmica del mismo,

é@ esas ventajas se debe sumar el hecho de que el SIO
festabilidad térmica y a las radiaciones, circunstancia que
EERAE . |
bermite un uso prelongado de ése material,
O FrEeErest |

!
i
i
|

, Posee

%;‘dqsgrgqllq del procedimiento que es motivo de la present%
&nxgnc}QQ se completa con la seleécidn de un floculante efecL
kithpggqvlﬁplqqndiciqnes“particulares que presenta el absor;
FPQP?: ...En_efecto, por ser el SIO, utilizado un sélido dei
fa_lt.a érea especifica, su velocidad natural de sedimentacién

i

es lenta, y esta Gltima incomplet: de no mediar la accién de
un agente floculante,  Para ello se ha seleccionado, median-
te técpicgsugxperimentales_adecuadas, el floculante de mayor!

éfectividadventro una completa gama de polimeros ligeramente

#91691995,49 la acrilamida, cuyos pesos moleculares os«ilan

: ' 6 6
entre 6 x 10 y 1,5 x 10 encontréndose que la gelatina de-

i
i



sarrolla fléculos grandes que sedimentan répidamente y de- .

i
Jdan al liquido sobrenadante perfectamente claro.. Se encon-|
tré ademéds, que dentro del rango de_acidez. estudiado (0,2 -

|
2 M) la velocidad de sedimentacidén es independiente de la

acidez del medio., A su vez, se determind que la velocidadi

de sedimentacién de la gelatina en funcién de su concentra-

cién _posee un rango §ptimo entre 90 y 120 partes por millén
con un miximo en 100 partes por millén de gelatina.

La selac016n del intercambiador se ha limitado a los de o-

p
|
f
'
|

Pigen inorgénico, debido a que las resinas sintéticas pre-

sentan el inconveniente de su estabilidad, tanto frente a

+

las intensas radiaciones ionizantes procedentes de la desinf

B

tegracién de los elementos radiactivos como a la temparatuei

iénica debido a la hidrélisis_ue los grupos funcionales.

Los intercambiadores inorgénicos parecen ser promisorios

|

)

|

N

!

para éste tipo de aplicacién debido a su selectividad 16nlc$
. |

estabilidad térmica y estabilidad frente a las radiaciones;

e e h e m s ma— 4 S AT ——————— S < - A T - W & T e it Sy e e A mn s = g e w4 M s i ms et e

sin embargo se ha preferido orientar la bilsqueda entre los

i v e — et e A = $ = e A A W i e s s @ PSR

intercambiadores sintéticos debido a que se ha ‘encontrado

e S a A L e e S s oo A i ays - e b e e s e

que los naturales (zeolitas) son inestables en medio 4cido

- B L ey

de alta concentracién.

Este trabajo se ha realizado empleando :

a) Sflice fabricada a partir del tetraclorurg de silicio,

cuyas caracterfgticas principales son .:.. . _. _




. Area especifica : 350 metros cuadrados por Er;l;a',"ﬂtamaﬂo
.de perticulas primurias : 3 - 15 micrones. )
_b) Sflice producida "in situ" con metasilicato de sodio

_cristalizado (pro-anélisis) en medio 4cido,

é”g; método utilizado para obtener el porcentaje de ién ab-

| sorbido consistié en agitar durante un determinado tiempo

|
!
!
| un voltmen dado de la golucién de los iones, problema de |
I
l .
%,QqnggntQAGiénuconocid!,”con cantidades pesadas de absorben-
!
§

. tes. .. Las dos fases (sbélido y lfquido) fueron secparadas
%_ggnegQQQQ floculante y posterior centrifugacién. La fase
. acuosa fué agnalizada respecto del ién problema. Por dife—j
' rencia se hallé la cantidad fijada en el intercambiador.
*.Estos ostudios fueron realizados a temperatura agmbiente y
_a ebullicién. La efectividad de la separacién del absor-
rpengg_ﬁuérrpalizaQQVQQn ayuda de un espectrofotémetro, i
_Los estudios realizados empleando metasilicato de sodio

,muestran una curva de absorcién del par circonio-niobio que

_alcanza valores del orden del 90% para concentraciones del

_adsorbente del orden de 10 gramos por litro ( superiores.
8in embargo, a partir de una concentracién de 20 gramos por
|.1itro (expresado como S10,), en &cido nitrico 2 M, se pro-i
;.duce la gelacién de la solucidén. Este fenémeno hace que |
.no sea posible su utilizacién en escala de Planta de Repro-~
&cusumionto. Las pruobas roalizadas utilizando el S10

2

- producido a partir de tetracloruro arrojan valores de ad-



sorcién del par Circonio-Niobio similares a la producida

con metasilicato, pero a diferencia dgAésteerno se ohser-

va el fenémono de gelacidn, y los fnicos productos de fi-
_8ién adsorbidos 59b”@.91,5102 son : Circonio, Niobio, Haf4
nio y Cerio; éctas conclusiones fueron obtenidas trabajan%

- do en medio nftrico 2 M y a ebullicién, indicando que és-

te método, basado en la adsarcidén selectiva del par Circo4
nio-Niobio por la Silica Coloidal, permite eliminar més
-~ del 90% de dichos productos de fisidén de soluciones de u-

ranio irradiado, 8in que se haya detectado ‘adsorcién de

e e — = e e e

otros elamentos Lales como uranio, neptunio, plutonio, ce-

sio, 1antano, rutenio, berilio Yy rodio.

Necesidades de orden Qréctico

vencidn.

La presencia de materiales altamente radiactivos durante

la etapa de extraccidn _por solventes produce fenémenos de

deterioro del extractante con la consiguiente disminucién

~de su capacidad separativa, formacién de interfases que

_interfieren con el funcionamiento de los equipos de extrad-

cién y contaminacidn del producto flnal con elementos in-

deseables. |

_Dificultades téggicas"ggp se resolverdn con la aplicacién.

del invento ue se trata,- =

Cen la aplicacién del lnvento que se trata, la reduccién

de la actividad gamma es_del orden del 80 % del total .en ..




condiciones de enfriamiento del combustible consideradas

normales. Por consiguiente, la actividad aguas abajo del

proceso de disolucidén se reduce considerablemente con el

_beneficio consiguiente en el primer ciclo de extraccién y
f
1la posibilidad de reducir el nGmero de etapas de extraccién

del proceso. = = : |

_Ventajas que reporta la solucién de las dificultades.-

1

|
La reducci6n en el nivel de radiacién en los extractores _;
~del proceso que resulta de la aplicacién del invento que
~se trata, conduce on forma inmediata a la reduccién del

_blindaje de la planta de tratamiento en la zona posterior .

_a la etapa de disolucién, = = . . , A Ny
I
¢

‘Recursos técnicos de que se vale para resolver el problema

.planteado, ya sean 1 clas o elementos que. compon- .|

i

|

_un procedimiento.- . . . . .. . . 0

_El procedimiento motivo de la presente_invencién est4 basa-

mggnmﬁlmanXprnnductnmleasmetapas»operativa34que definan

| |

_do _en tres etapas operativas, gue configuran un cicle, a |
i

saber: 1) el agregado de un_agente portador de los produc- |

tos de fisién bajo la forma de una suspensién de Si0, al
i

1iquido proveniente de la disolucidn del elemento combusti-

¥

!
ble irradiado. 2) La floculacién de los sélidos Rgsyltﬁntq%

por el agregado de gelatina. 3) La clarificacién de la sus-

pensifn resultante. Dicho ciclo puede_ser repetido sobre lal

solucién resultante hasta lograr el nivel de radiacién ga-.
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jobtiene una reduccién del orden del 80%.
\

D scripcién en forma precisa del procedimiento, haciendo res«
{

f rencia a cada una de las partes 6 etapas operativas de

elaboracidén.

'Bn una forma preferida de real;aacién, el procedimiento cone

2 !
trico diluido al 1iquido del disolvedor hasta alcanzar una

concentracién de 10 gramos por litro de solucidn, debiendo

‘
4

l

i

&=

\ i
isiste en el agregado de una suspensién de SIO, en 4cido ni~.
|

.

i

|

I

§encontrarse el sistema a né menos de 100° C para asegurar

)

;gu_qbull;q@én; la suspensién as{ formada es mantenida a ésa,

ftemperatura y en agitacién por un lapso de né menos de 2 hok
St At . ;

?ygs,Aq}“pérmingwdellcual se procede al agregado del flocu- f
| I
!}antgilng.és una solucién al 0,5% de gelatina comercial en,
|

'agug,_y.bqua Q;UFP%QP una concentracién del orden de 100

j
lpartes por millén en el liquido del disolvedor, seguido lo
I

: al se procede a enfriar la suspen516n hasta alcanzar la

"temperatura ambiente y a su posterior clarificacién por cen}
?trifugacidn 6 filtracién para la separacién de los barros

[

'radiactivos de la solucién dicha. A continuacién se descrie

?ben 4 ejemplos de aplicacidn
iEjemglo l: se utiliza la silice obtenida a partir de la hi-
;drélisis del tet.acloruro de silicio, y a la gelatina como

ragente floculante.

.a)Preparacién de la solucién floculante.,
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Se calienta agua destilada_a temperatura de 40°C y se adicig~

¥

!
J

~i

[

|

l

|

na_ la gelatina comercial en forma pulverulenta, con agita~ .
cidén simulténea, La concentracifn de la solucién resultante
es del 1%, Debe evitarse realizar ésta operacién a temperard
tura més elevada, ya que disminuye la efectividad.

La solucidén puede ser preparada poniendo un litro de agua
desionizada en un matraz.de boca ancha, sobre un agitador
magnético y agitado hasta producir un remolino que abarque
las 2/3 partes del fondo del recipiente, Se agregan lenta-

mente 10 gramos del producto seco al remolino, de una mane-

ra uniforme, evitando la formacibén de masas gelatinosas.

Se continda49gitando hasta disolucién completa for un lapso)

de tiempo de 1 a 2 horas, ’

b) Eliminacién de los productos de fisién de una solucién

de uranio irradiado,

La Bolucién do uranio posee la siguiente _composiciéni

Acidez : 0,4 molar en &cido nftrico.

Uranio 3 2 6 gramos por litro.

oy S S T T S

Aluminio 3 1 9 molar en nitrato de aluminio.

|
Productos de fisi&n: _expresados en funclén de la radiacién !

!
gamma del niobio=95 3 45 microcurles por mllilitro de solu—.

-
|
c:l.6n . i
A una alicuota de la solucién, 6 al volumen total, segin se:

I

desee, se agrega suficiente cantidad de sflice, expresada

como SIO, para llevar la solucién a un valor de 10 gramos



‘ :
por litro; la temperatura de la misma es elevada hasta pro-

%l término del cual se incorpora el agente floculante prepa-i

1

| !
ﬁqqqr”suuebqllicién Yy agitada por un perfodo de dos horas, |

|
: r

kadqhsegﬁn (a) hasta alcanzar una concentracién de 100 par-

&eq_pqq millén en el volumen de la solucidén de uranio, :
‘ i
| \
Fabiendo.glganzado la temperatura ambiente, se centrifuga la|

!
Egspgqgién»plfin de separar la sflice y productos de fisién ;
|

n ella adsorbidos; midiendo la radiactividad de una alfcuo~!
n _ella adsorbidos; migie ;

;
a de la solucién sobrenadante, se encuentra que la misma se’

o

1a reducido de 4§ milicuries a 4,5 milicuries por mililitro,,

Jjemplo 2 i se utiliza sflice obtenida a partir de¢ la hidrd—i

- —

%isis_gq;ﬂtggraclopupp de silicio, y a la poliacrilamida de
l

heap molecular entre 5y 6 x 106 comu agente floculante.

b) preparacién de la solucién floculante: |
v/ PrERATaESY ‘ )t . |

%9 sigue el mismo método del ejemplo 1 (a), pero en éste ca~;
kp, y a fin de obtener una buena uniformidad, la concentra- |

¢ién del floculante debe ser al 0, 5%, ya que a concentracio-
CEA , . : :
es mayores las soluciones resultantes son sumamente visco~ !
s L ERET S et s S , : |
as, :
bt ‘

) eliminacién de los productos de fisién de una solucibn def

—— a3

papio iprgdiado 3 ’

—

%a splupidn tiene la misma composicién que en el ejemplo 1,

& se sigue imual procedimiento a fin de eliminar los produce

tos de fisién,
|
%9 cncqutra'que gl valor original de 45 milicuries se vé



&educido a 6 milicuries por mililitro.
f mplo i se utiliza silice obtenida a partir de la hidré-
#isis_dgl tetracloruro de silicio y al copolimero de la acri%
iamida»ligepamente aniénica de peso molecular entre 2,7 y
A,B x 10§_qomo agente floculante,

%e siguen los mismos procedimientos segin indicades en el

|

éjemplo 2, sobre una solu 1ién de uranio irradiado cuya om-
#osicién.es_la indicada en el mismo,

%a_encuqutreque el valor original de 45 milicuries se vé
Eeducida a 6,5 milicuries por mililitro.

gjemglo 4 : se utiliza la silice obteunida por la hidrélisis
gel metasilicato de sodio eun medio Acido, y la gelatina como’
kgente floculante,

ép siguen los mismos procedimientos que en el ejemplo 1.~

La incorporacién de la silice a la solucién de uranio irra-
%iqdo se realiza por agyegado de metasilicato de sodio.

A paptir'QQ_una_concpntpacién del orden de 20 gramos por li-‘
;pp (exppesado como SIOZ) se produce la gelacién de la solu-~
[

Eién, debiendo evitarse llegar a las proximidades de ése va~

i
lor,
o
!

e encuentra que el valor original de 45 milicuries se vé rew

fucido a 4,2 milicuries por mililitro de solucién.
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REIVINDICACIONES

Hahiondo descripto y determinade la naturaleza y alcance de
la presente invencidn. y la manera que la misma ha de ser llg~-
vada a..la préctica, se declara que lo que se reivindica co~
mo_inyencién y de propiedad exclusiva, es i

l) Un procedimiento para la eliminacién de ,p!'éductos;'de fi-
8ién de soluciones de uranio irradiado, caracteruado porque

A

consiste_en .,pgner..é.n@.imemgn@g.p_n,,.co.niagc.tq_ diéxido de sili-
cio (8i0,) finamente dividido, con un drea especifica entre
300 y 350 metros cuadrados por gramo, con_la solucién que
contiene al uranio y los productos de fisién, hasta alcan-
zar una concentracién de SiO2 entre 5 y 15 gramos por litro

|

dqgante un lapso suficiente para permitir el equilibrio de

¥

adsorci6n a una temperatura entre 100° y el punto de ebulll{

Ciim wete s e e oo

cidn de la solucién; agregar a la suspensibén asf{ resultante

99“a§99&9w2l9§£§9_929£9ﬁ19,gelﬁPép9,3.9999}iw9r08,d9;1a a~

crilamida ligeramente anlénica, con pesos moleculares com-—

6

prendidqs entre 1,5 x 10 y 6 x 106 hasta alcanzar una con+

centracién entre 80 y 120 partes por millén, y clarificar

la suspensién resultante & una _temperatura comprendida a—

e e B et m s P e A e ta bt om s P

proximadamente enLreﬂlS°C Yy 25°C.

2) .Un.procedimiento.para.la_eliminacién._de. productos.de fim,

i

!
8i6n de_ soluciones .de uranio.irradiado,.de.acuerdo a la relT
vindicacién. (1).-caracterizado. par.el hecho.de que la. .solum. ’
|

|

J

!
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Icién de uranio irradiado es 4cida, con un vélor comprendi~
;do entre 0,2 y 2 molar, ‘
i}) Un procedimiento para la eliminacién de productos de fx~é
;s16n”qQL§q}ugionesrde uranio irradiado, de acuerdo a la rei%

;vindicacién (1) caracterizado por el hecho de que el 8102

!
|
es elegido entre silice producida por hidrélisis de meta- !
|
!

1

tir de tetracloruro de siliulo. !

|

I
}silicato de sodio en medio 4cido, y s{lice obtenida a par-
l
(4) Un pvocedimiento para la eliminacién de productos de fi-°

!

516" de soluciones de uranio irradiado, de acuerdo a la reif
|
I

vindicacxén (1) caracterizado por el hecho de que el drea

;especifica.del 8102 es 330 metros cuadrados por gramo,. ‘
¥ I |
{i)_Un proqedimientqrpqravla eliminacién de productos de fi~:
\ !
?sién de soluciones de uranio irradiado, de acuerdo a la PPlT

|

itracién de 5102 es de 10 gramos por litro, - }

}vindicacién (1) caracterizado‘por el hecho de que la concen

I !
i0) Un procedimiento para la eliminacién de productos de fie

1
i

'sién de soluciones de uranio irradiado, de acuerdo a la rei-
. S B _ : : g

| .
‘'vindicacidén (1), caracterizado por el hecho de que la con-

|
%centracién de gelatina es dgnloo partes por millén, é
j) Un procgdimionto para 19 eliminaciénAde productos de fi«é
jsi6n de soluciones de uranio irradiado, de acuerdo a la rei%
vindicacién (1) caracterizado porque la separacién de con~

‘taminantes del uranio y plutonio se lleva a cabo en una so--,

la etapa de adsorcién.
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8) Un procedimiento para_ la eliminacién de productos de fi-
|

sién de soluciones de uranio irradiado, de acuerdo a la re,i}--

_vindicacién (1) caracterizado por el hecho de que el agen-]

_te de adsorcién de los productos de fisién posee estabili~

_dad térmica y a las radiaciones,
9) Un procedimiento para la eliminacién de productos de fi-

sién de solucicnes de uranio irradiado, de acuerdo a las

reivindicaciones precedentes, caracterizado por el hecho

‘de que la etapa de adsorcién de productos de fisién de la

~solucién de uranio irradiado se realiza por el agregado del

!
agente de adsorcién en forma de una suspensién del mismo a |

los liquidos provenientes de la etapa de disolucién del

combustible nuclear irradiado, antes de la etapa de extrac%

c¢ién por solventes,
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