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U formas quimicas complejas y especiglmente en forma de radi-

- thouls Verot y Jean-Jacques Jaumler, se refiere a un nuevo

360545

Tog tratamientos de descontaminacién de efluentes
radiactivos liqﬁidos tienen por objeto separar los radiocele-
mentos del lfguido de»forma que éste deje de ser peligroso.
Estos radioelementos se cpnceﬁtran a continuacién en un sdli
do de volumen reducido que los envuelve, por ejemplo en hor-|

migdn, para almacenarlos en espera de que su actividad haya

Los tratamientos corrientemente utilizados hasta aho-
ra consisten fundamentalmente en arrastrar los radioelemen—
tos mediante un precipitado formado in sifu. Son eficaces
con el conjunto de los radioclementos actuales, con excepcidn
del rutenio que les escapa de forme Pricticamente ftotal por—

que egste Wltimo se encuentra presente en los efluentes bajo

cal (RuNO) que estd unido a diversos ligandos. La eliming-
cidén del rutenio requiere un tratamiénto previo destinado a
destrulr los complejos o a transformarlos quimicaménte de fox
ma gue se les comunique una reactividad quimica suficiente.
para hacerlos entrar en combinaciones eliminables por preci-
pitaocién o fijables por las zeolitase

El presente invento, debido a los trabajos de Jean-

procedimiento de tratamiento de los efluentes radiactivos 1i-
quidos que permite una descontaminacién mejorada, especial-
mente cuando dstos efluentes contienen rutenio o cuznde su
grado de actividad iniclal es relativemente poco elevado.

El procedimiento del invento consiste esencialmente en
ajustar el pH del efluente a un valor comprendido entre 1 ¥
3, filtrar este efluente sobre hierro activado de gron super

Picie especifica, a una temperatura no superior a 70°C, 1le-




10

18

20

25

30

B

-3 -

anRlh

\“1 )\", o s :‘ @,

va% él:ﬁﬂ§a~uh'v§lor comprendido entre 8 y 10 y efectuar so~
bre el efluente un tratamiento con zeolitas.

Este procedimiento es la combingcién de un tratamlen-
to con hierro activado dividido y un tratamiento con zeoli-
tas. En efecto, se ha comprobado que el factor de desconta-
minacién en rutenio por las zeolitas es mejorado notable-
nente, a un nivel inicial comparablé de actividad, cuando el
tratamiento con zeolitas ha sido precedido de un {ratamiento
con hierro activado dividido. Se produce un efecto sinergéti-

co« Cuando se parte de un efluente real no tratado, este pro-—

Ioedimien'ho tiene por lo btanto un factor global de descontami=
kaoién muy bueno, superior a 1000 y wn factor particular de
ﬁdescontaminacién en rutenio superior a 200, También es nota-
;?le gue consrariamente a lo que ocurre con otros procedimicn—
i'tos, el tratamiento combinado del invento conserva ezte exce-
lente factor de descontaminacién cuando se utiliza para efluel
teg va tratados quimicamente y con uh nivel de actividad re~
lativamente poco elevado, por ejemplo inferior a 2.“10“3 Ci/m3
porgque son las Ultimas trazas las mds dificiles de eliminar
Siempre.

El minimo sbsoluto de actividad alcanzado con este pro
sedimiento es finalmente, por lo tanto, netamenie més bajo-
que el de los procedimientos conocidos.

De ung forma general, el procedimiento del invento pcr
mite reducir la concentracibn de los radioelementos ﬁroceden—

2
35U hasta las proximidades de las con-

tes de la fisidn de
contraciones mdximas admigibles (CMA) definidos por la Comi~
9idn Intornacional de Proteccidn contra las Radlacilones.

| ' El procedimiento del invento es especislmentc ventajo-

50 cuando entre los elementos radiactivos a depurar figura el
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rutenios

blemente en forma de lana de hierro mwy fina; cuyas briznas
tienen de preferencia un didmetro inferior a 50 p por térmi-
no medio y sobre la que fluye el efluente. Pero no se exclu=
ye la posibilidad‘de utilizar polvo de hierro en grahnos. muy
finos, por ejemplo de dimensiones medias inferiores a 100)1,
obtenido por reduccidn con hidrégeno y que se dispersa en el
seno del efluente.

Para la eficacia del procedimiento es necesario que
el hierro se encuentra en estado activadoe

. Pars esta activacién la. firma solicitante preconiza,
de forme no limitativa, un desengresado del hierro dividido
mediante un dlsolvente orgéﬁico, por ejemplo acetona, alco-
hol, tricloroetileno, etc, un lavado con agua destilads li-
geramente acidulada, por ejemplo con dcido nitrico’y un repo-
so de mds de 12 horas en uﬁa solucién gue contenga por lo me
nos una sal de wno de los metales del grupo constituldo por
éobre, nliguel, cobalto y manganesoes

Otrs forma de activacién, que también puede completar
2 'la énﬁeriof, consiste en calentar ei nierro a 900°C en una
corriente de hidrdégeno.

Tas zeolitas empleadas en la segunda parte del proce-
dimiento son ventajosamente zeolitas artificiales que se pre
Féntan en forma de un polvo de gran superficie éspecifica,
superior a 50 m2/g Vs preferiblemente, superior a 150 mz/g.
Ta neturaleza de estas zeolitas es elegida, segin la técnica
conocida, en funcidén de los radioelementos que acomprilan al
rutenio y que se van a eliminar del efluente tratado.

" Seglin una variante preferida de ejecucidn del procedi-

El hierro dividido que se emplea se encuenira preferi-

e e eabe e e DlevhMm A m e ta e h Rval 4Ne
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miepﬁﬁ'del'invanto, se trabaja alimentando los aparalbos en
forma‘conﬁinua y retirando el efluente descontaminado a tratf
vés de un dispositivo filtrante, a medida que se¢ produce.

Pinalmente, cuando el efluente a tratar contiene una
cantidad notable de circonio, por ejemplo mds de 50 mg/li=-
tro, es conveniente precipitar este clrconio al estado de
fosfato o de hidréxido antes de efectuar la primcra etapa
del procedimiento del invento. -

Tos ejemplos siguientes ponen en evidencia las venta-
jas del brocedimiento combinado -del invento con relacidn a
los procedimientos conocidose ’

| EJTEIPLO 1
El efluente a tratar es un efluente real procedente

de un centro de investigaciones nucleares. Su actividad es-

-2
pecifica total, de 3,2.10 Ci/mB, se reparte de la forma

siguientes
Bgp + By = 241072 Ci/n’
1035, + 1065, = 5,103
13705 = 1073
T4ae = 5,103
P = 1073

a) Se somete una primera fraccidn de este efluecnte a
toda la serie de tratanientos quimicos usuales de copreci-
pitacién (hidréxido ferroso, ferrocianuro de niquel, carbo-
nato cdleico)es La actividad especifica final es dc 2.10_3
Ci/m3o

b) Se somete una segunda fraccién del efluente al pa-
g0 por una ocolumna que contiene 2 g de lana de hierro de

50 m de didmetro activada con cobre y a continuacidn, des-

pubs de ajustar el pH a 8, se somete a una coprecipitacidn
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(yrecipiiacidn de hidréxido ferroso y despuds de ferrocia-

nuro de niquel y carbonato'célcico). Le, actividad £inal es
ge 1,2.107% Ci/u.

¢) Se somete.una tércera fraceidn del efluente al
tratemiento de la invencidn, es deoir, paso por lana de
hierro como en b)'y despubs acelibn de wia zeolita sintéti-
ca..La actividad £inal esg de ‘1,4..’10-.5 Ci/ma, de la cuali
1,3.1072 es de rutenio. EL factor de desconteminacién glo-
bal, por'lo tanto, es del ordén de 2.300 y el factor de des
contaminacién en rutenio es de 350. -

EJEIPLO 2

El efluente a tratar es aqul un efluente real Que‘
ya ha sufrido toda la serie habitual de fratamientos quimi-
cos Ypor ogpreoipitacién y cambio de ionés sobre reéinas or—
génicas y cambiadores inorgdnicos hasta reducir su aoctivi-

4

dad especifica a 5.10 Ci/h3, Esta solucidn, que entonces

ya no era descontaminable por ningin procedimiento habitual

" excepto la evaporacidn, constitula un producto de partida

muy desfavorable debido a su pequefla actividad especifica. .

" En este estado, un tratemiento con zeolitas no da ningin re

sultado sensible. Por el contrario, el tratamlento combinae—
do por‘el procedimiento del invento ha permitido obtener
un-factor de descontaminacidn suplementario de 15, habien-
do ‘descendido la actividad especifica g 3.10“5Ci/h3.
EJRIPTO 3

Se trata con zeolitas un efluenté cuya actividad en
Ru hebia sido llevada previamente a 107> Ci/h3 mediante un
tratamiento usual de coprecipitacién. Se obtiene uns geti-
vidad finsl de 10”4 ¢i/m3. El tratamiento con zeolitas co-

rresponde por lo tanto a un factor de descontaminacidn de

fn b et g s’ s B B

[




10

18

20

25

30

-7 -

N

T5<so§re-el ravenio a eate nivel de actividad.

rPor otra barte, se_trata por el procedimiento del in-
vento un efluente comparable cuya actividad inicial en Ru
era de 5.1072 Ci/h3. |

Ta primers elapa del tratamiento con hierro activado
reduce esta actividad a 1072 Ci/h3, es decir, al mismo nive
que el efluente anteriormente tratado. La segunda etapa del
tratamiento, con las mismas zeolitas antes utilizadas, re-
duce entonces el grado de actividad en Ru a 5.10“5 Oi/h3.
Esto pone bien en evidéncia el aumento de eficacia del tra—
tamiento con zeolitas cuando ha gido precedido, de gcuerdo
con el invento, de un tratamiento con hierro activado.

En resumen, la.Ehtente de Invencién que se solicita

recaerd sobre las sigulentess:
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radiactivos, especialmente de los que contienen ruténio, qu
consiste fundamentalmente en'ajustar el pH del efluente en-
tre 1y 3, filtrar este efluente sobre hierro activado de
gran superficie especifica,'a ung temperatura no sgperior a
%OOC, llevar el pH hasta un valor comprendido entre 8 y 10

y realizar sobre el efluente un tratamiento con zeolitas.

2e

comprende las caracteristicas siguientes tomades alsladament

0 en combinacidbn:

a)

b)

c)

a)

e)

£)

g)
3.

ha de recaer la'Patente de Invencidn que se solicita: "UN

.realizar la primera etapa del procedimiento segin

g

Isn5Ley °
JOU J4

REIVINDICACIONES

Un procedimiento de descontaminacidén de efluentes

Un procedimiento segin la Reivindicacién 1, que

el hierro se encuentra en forma de un polvo cuyos
granog tienen menos de 100 )

el hierro se encuentra en forma de lana cuyas briz+
nas tienen menos de 50 p de diémetr6§' .

el hierro es activado por calsefaceidn a unos 900°¢
en atmésfera de hidrégend;

el hierro es activado mediante desengrasado, lava-
do ligeramente dcido e inmersidén en una solucidn
de una sal como minimo de cobre y/o niquel y/o co-
balto y/o menganeso;

lag zeolitas son zeolitas artificigles de gran su-
perficie especifica;

si el efluente contiene clrconio, se precipita és~

te-en estado de fosfato o de hidrdxido antes de

la Reivindicacién 1;
el tratamiento tiene lugar de forma continua.

Se reivindica por Gltimo, como objeto sobre el que
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DESCONTAMINACION DE EFLUENTES RADIACTIVOS"
Todo conforme queda descrito y reivindicado en la

presente memoria, Que consta de nueve piginas mecanografig

Madrid, 22 de noviembre de 1.968

BERNARDO UNGRTA
p-D-
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