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INMOVILIZACION DE RESIDUOS DE ALTA ACTIVIDAD EN VIDRIOS 
SINTER IZADOS 1) PROCESO DE PRENSADO EN CALIENTE

D.O. Russo; N. Messi de Rernascon i ; M.A. Audero

1. INTRODUCCION

De lo s  d ive rsos  mate r ia le s  que pueden ser usados para i n m o v i l i z a r  r e s i ­
duos nuc leares  de a l t a  a c t i v i d a d ,  lo s  v i d r i o s  b o ro s i1 i c a t o s  son lo s  que 
más se han es tud iado y cuyo d e s a r r o l l o  se encuentra más avanzado. 
Usualmente, la incorporac ión  de lo s  res iduos ca lc inados  al v i d r i o  se rea ­
l i z a  mediante el mezclado en estado l f q u id o  a temperaturas entre 1000°C y 
1400°C, dependiendo de la  composición del v i d r i o .

Como ruta a l t e r n a t i v a  a la  de v i d r i o s  fund idos ,  en nuestro l a b o r a t o r i o  se 
es tá  ensayando el método de s i n t e r i z a c i ó n  de polvo de v i d r i o  mezclado con 
lo s  res iduos ca lc inados  (s imu lados) .  Este proceso presenta,  en p r i n c i ­
p io .  la  venta ja  importante que se r e a l i z a  a menores temperaturas (600°C 
aproximadamente), l o  que disminuye las  ex igenc ias  sobre lo s  equipos de 
proceso y conduce, en tre  o t ras  cosas,  a m in im izar  la  v o l a t i l i z a c i ó n  de 
componentes a c t i v o s .

Este d e s a r r o l l o  se es tá r ea l i z ando  en forma compart ida entre el CENTRO 
ATOMICO BARILOCHE y el CENTRO NUCLEAR DE KARLSRUHE, dentro del Convenio 
de Cooperación Argent ino-AlemSn.

En este t raba jo  se presentan lo s  avances logrados desde el t r aba jo  p r e l i ­
minar presentado en la  Reunión de la  AATN de d ic iembre  de 1984 [ i j .  Se 
cont inuó con la l í n e a  de prensado en c a l i e n t e  ( s i n t e r i z a d o  bajo presión) 
u t i l i z a n d o  el polvo de v i d r i o  VG-98/12, que no presentaba problemas de 
d e v i t r i f i c a c i ó n ,  y cuya composic ión se muestra en la Tabla 1. Se u t i l i z ó  
una formulación  de res iduos s imulados más completa que l a  a n te r i o r  (ver 
t ab la  1), y se ha modif icado el método de in co rpo ra c ión .  Se han o p t im i ­
zado la  temperatura de c a l c in a c ió n  de res iduos y la s  v a r ia b le s  del proce­
so,  obteniéndose mejores c a r a c t e r í s t i c a s  del producto f i n a l .  Se han 
ensayado dos va r ian tes  del proceso de prensado en c a l i e n t e :

1) Dentro del r e c ip i e n te  d e f i n i t i v o  ( in - c a n - h o t - p r e s s i n g ) .

2) En matr i z  de g r a f i t o ,  con ex t ra c c ión  de la  p a s t i l l a  s i n t e r i z a d a .

2. PROCEDIMIENTO EXPERIMENTAL

2.1 .  ACONDICIONAMIENTO E INCORPORACION DE LOS RESIDUOS SIMULADOS:



Los res iduos s imulados (RsSs en lo  su ce s iv o ) ,  se prepararon a p a r t i r  de 
una s o l u c i 6n den i t rada mediente el agregado de formaldehido,  con la  com­
pos i c ión  adecuada de elementos, según se ve en la  Tabla 1. Esta so luc ión  
fue ca lc inada  a 700°C, obteniéndose un polvo que, luego de molido en un 
mol ino de a n i l l o s  o en mortero (mol ienda manual),  fue incorporado en una 
proporc ión  de 10 % en peso de Óxidos al mater ia l  de m a t r i z .  Esta i n c o r ­
porac ión se r e a l i z ó  mediante un mezclado en húmedo con agua d e s t i l a d a ,  
secándose la  suspensión con ag i t a c ió n  cont inua ,  a temperaturas entre 90°C 
y 100° C, aproximadamente.

2.2.  OBTENCION DE LOS COMPACTOS SINTERIZADOS

a) Ensayos en matr i z  m e t á l i c a : Se u t i l i z ó  un caño de h ie r r o  de 12,3 mm de 
cTíTmetro, cerrado en el extremo i n f e r i o r  y r e cub ie r to  en su i n t e r i o r  
con p in tu ra  de g r a f i t o ,  l o  mismo que el punzón (cons t ru ido  en acero 
i n o x id a b le ) .  De este modo se cons igu ió  e v i t a r  la  adherencia del v i ­
d r io  a l a s  paredes de la  m a t r i z ,  que ocasiona la  apa r i c ió n  de t e n s i o ­
nes in te rnas  en el m a t e r i a l ,  y producen f i s u r a s  en el mismo. Se 
r e a l i z a r o n  ensayos a d i f e r e n te s  temperaturas entre 590°C y 680°C, u t i ­
l i z ando  pres iones de 1 a 1,6 MP a (10,2 a 16,3 Kg. cm“ 2).

b) Ensayos en matr i z  de g r a f i t o : Se u t i l i z ó  una matr i z  de g r a f i t o  con 
punzones del mi smo mater ia l  , de 9.8 mm de d iámetro.  Debido a que la  
operac ión se re a l i z a ba  en a i r e ,  se produjo un d e te r i o r o  prematuro, 
tanto  de la  matr i z  como de los  punzones, por o x id ac ión ,  Por es te mo­
t i v o  se suspendieron los  ensayos con este método hasta tanto  se imple-  
mente un s istema de p ro tecc ión  con c i r c u l a c i ó n  de gas i n e r t e .

2.3. ANALISIS DE LAS MUESTRAS

A la s  probetas obtenidas se l e s  midió la  dens idad, ca lcu lándose  la  
porosidad r e s u l t a n te .  Algunas de e l l a s  fueron cortadas en rodajas a f i n  
de r e a l i z a r  ensayos de l i x i v i a c i ó n  en agua. Estos se l l e va ron  a cabo se- 
gfln se d e s c r i b ió  en un t r a ba jo  a n t e r i o r  [ i ] .  También se r e a l i z a ron  cera-  
mografTas de d i s t i n t a s  probetas.  Se h i c ie r on  observac iones mediante 
m icroscop ía  óp t ica  y e l e c t r ó n i c a  de la s  muestras p u l id a s ,  a f i n  de obser­
var la d i s t r i b u c i ó n  de los  res iduos dentro del compacto.

3. RESULTADOS Y DISCUC10N

3.1.  PRENSADO EN CALIENTE DENTRO DEL RECIPIENTE

Los resu l tados  obten idos se resumen en la  f ig u ra  1, donde se observa la 
v a r ia c ió n  de la densidad con la temperatura. Se puede ap rec ia r  que e x i s ­
te un va lo r  óptimo de esta (590°C), para el cual se al canza la  máxima 
dens idad.  A temperaturas mayores aque l la  disminuye. Este e fe c to  ya fue 
observado al e s tu d ia r  la  c i n é t i c a  de s i n t e r i z a d o  del mater ia l  de matr iz  
( t r aba jo  I I ,  r e f .  [2]; eri este  caso se r e p i t e  el comportamiento de l a  po­
ro s id ad ,  es d e c i r  que la  temperatura de s in t e r i z a d o  y la  porosiddad ce ­
rrada aumenta. Por lo  tan to  la e x p l i c a c ió n  es l a  i;L que en el t raba jo  
mencionado: i n h ib i c i ó n  de la d e n s i f i c a c i ó n  por la  atmósfera atrapada en 
la  porosidad ce r rada .  El v a lo r  máximo obten ido es de (2,63 +/ - 0,02) 
g/cm3 , lo  que equ iva le  a (95,6 % DT). La dependencia de la  densidad con 
el  tiempo de permanencia a la  temperatura de s i n t e r i z a d o ,  puede obse rva r ­
se en la  f ig u ra  2. De a l l í  se i n f i e r e  que el t iempo óptimo er de a l r e d e ­
dor de 180 min.



3.2. PRENSADO EN CALIENTE EN MATRIZ DE GRAFITO

Estos resu l tados  están i n c lu id o s  en la  f ig u ra  1. En este caso, como ya 
hemos d icho ,  se r e a l i z a r o n  pocos ensayos, s in  embargo se han obtenido r e ­
su l tados  concordantes con lo s  a n te r io r e s .

3.3.  MICROESTRUCTURA

La F igura 3 muestra una mic o fo tog ra f ía  de una p a s t i l l a  t í p i c a ,  en e l l a  
se observa que los  res iduos simulados no se d isue lven  en la  matr i z  v i ­
t r e a ,  s ino que quedan d ispe r  os en l a  misma. Esto fue conf irmado median­
te  m icroanS l i  s i s  (EDAX) en m c roscop io  e l e c t r ó n i c o  de b a r r id o .

3.4.  RESISTENCIA A LA LIXIVI CION EN AGUA DESTILADA

Las ve loc idades  de l i x i v i a d  ¡n resu l ta ron  independientes de la  dens idad,  
en el rango de 91 a 95 % DT, y del t i p o  de matr i z  u t i l i z a d o .  Se encontró 
que para Na ve loc idad  de l i x  v ia c ió n  es de 2 x 10"^ g.cm- 2. d~l. Es de­
c i r  que no hay d i f e r e n c i a  en al ve loc idad  de d i s o lu c ió n  de es tos elemen­
t o s .  También se ana l i z a ron  Ca y S i ,  para lo s  que se obtuvieron 
ve loc idades  de d i s o lu c ió n  algo menores (2 a 6 x 10"^ g.cm_2 .d “ l ) • Estos 
va lo re s  son comparables con lo s  de la  l i t e r a t u r a  e x i s t e n te  para este t i p o  
de v i d r i o  ( fu nd ió ) ,  que o s c i l a n  entre 10_4 y 10_5 g . c m “2 . ¿ - l .  £Sto  nos 
ind ic a  que, a pesar de que los  res iduos no se d isue lven  en la  m a t r i z ,  
e l l o  no in c id e  en la  ve loc idad  de l i x i v i a c i ó n .

4. AGRADECIMIENTOS
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copía e l e c t r ó n i c a  de b a r r id o .



TABLA 1

OXIDO
CONC.
PARCIAL

CONC.
FINAL - 10% 
% PESO

IDEM
CONC. 
PARCIAL 
% PESO

CONC.
FINAL - 10% 

% PESO

M Si 02 56.7 51.0 Si 23.8 21.4

A T i0 2 4.6 4.1 Ti 2.5 2.3

I Al 2O3 2.6 2.3 Al 1.2 1.1

R B2O3 12.6 11.3 R 3.5 3.2

I MgO 2.1 1.9 Mq 1 . 1 . 1.0

Z CaO 4.1 3.7 Ca 2 . 6 1.3

Na2Ü 17.5 15.8 Ma 11.7 10.3

R

E

S Rb20 0.9 0.09 Rb 0.9 0.09

I SrO 2.4 0.24 SR 2.1 0.21

D y2°3 1.4 0.14 Y 1.2 0.12

0 ZrÜ2 18.6 1.86 Zr 13.7 1.37

0 M0O3 18.7 1.87 Mo 12.4 1.24

S Te02 2.0 0.20 Te 1.6 0.16

Cs20 6.7 0.67 Cs 6.3 0.63

S BaO 5.2 0.52 Ba 4.7 0.47

I La203 4.0 0.40 La 3.4 0.34

M CeÜ2 13.3 1.33 Ce 10.9 1.09

U Nd20 3 13.0 1.30 Nd 11.1 1.11

L Cr03 2 . 0 0 .20 Cr 1.0 0.10

A Pr60 n 3.7 0.37 Pr 3.3 0.33

D Sm2Ü3 2 . 8 0.28 Sm 2.4 0.24

0 Fe2Ü3 5.3 0.53 Fe 3.7 0.37

S
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t í p i c a .  Se o b s e r v a  l a  d i s ­
p e r s i ó n  de l a s  p a r t í c u l a s  de 
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p o s i t o r y  in c r y s t a l l i n e  rock"

Matar, . J .A . ; et a l .
" G e o s t a t i s t i c a l  i n v e s t i g a t i o n s  o f  rock masses. The S ie r r a  del 
Medio case (Argen t ina)"

Perucca,  J . C . ;  et a l .
"Geo log ica l  and geophysica l  i n v e s t i g a t i o n s  at S ie r r a  del Medio 
Massi f  - Argent ina"



REP0-30 Russo, D .O . ; Messi de Bernasconi , N . ; Audero, M.A.
" Inm o v i l i z a c ió n  de res iduos de a l t a  a c t i v i d a d  en v i d r i o s  
s i n t e r i z a d o s :  1) Proceso de prensado en c a l i e n t e "

REPO-31 Bev i la cqua ,  A.M.; et a l .
" Inm o v i l i z a c ió n  de res iduos de a l t a  a c t i v i d a d  en v i d r i o s  
s i n t e r i z a d o s :  I I )  Proceso de prensado a temperatura ambiente"

REPO-32 Ventura, M.
"P red i c c ió n  de la  m igrac ión de rad ionuc le ído s  en un medio 
rocoso.  Parte I"

REPO-33 Ventura, M.
"P red i c c ió n  en la  migrac ión de rad ionuc le ído s  en un medio roco 
so. Parte II-Caso b id im ens io na l "

REPO-34 P a l a c i o s ,  E.
" P o l í t i c a  argent ina  para la  e l im in a c ión  de res iduos 
rad i a c t i  vos"

REPO-35 Pah isa ,  M . ; et a l .
"Pr imeros ensayos v in cu lados  a la  v i t r i f i c a c i ó n  de res iduos 
l í q u i d o s  de a l t a  a c t i v i d a d " .
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Argentina
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