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La presente invencidn se refiere a un método de
tratar micelios de hongos, tales como, por ejemplo, de la
cepa Penicillium chrysogenum, Aspergillus niger, Aspergi-
llus ochraceus 638, Strestomyces aureofaciens y Mycelium
sterilium Ne B0, cuyos micelios son adecuados para la fat?i
cidn de metales tales coma, por ejemplo, uranio, radioiy;:
plomo, a partir de soluciones de los mismos; un micelio,:‘
blan sga 8h la forma seca o en la forma nativa, ss pong eﬁ
ccntacto, bajo agitacidn en un medio de dispersidn 11qu1do,
con componentss polimerizables, asi como, preferiblamenta,
con una sustancia tensioactiva, sobre la qus surgirén,. me-
diants una reaccidn mutua entre los mismos, en condic10nes

e

saleccionadas adecuadamente, grénulos sélidos del micelio-

rigidizado. Los tipos adecuados de los componentes polimerit

zables constituyen el abjeto de la solicitud de patente’eé-
pafiola en tramitacidn ndmero 411.307.

£l método hasta ahora conocido de rigidificar mi-
celios de acuerdeo con la solicitud de patente espaﬁola en
tramitacién 411.607, se basa an una polimerizacidn en blo-

que del tipo de adicidn o de condensacién, de la mezcla de

reaccifn, y en un ajuste de la granulometrfa del micelio ri4

gidificado resultante, mediante trituragidn y.famizado,

Una desventaja de tal procedimiento puede verss
en la eparicifn de una praoporcién de polvo fino relativamend
te elevada, en un espactro de tamafos de particula relati-
vamente amnlio, en lz nscesidad de un procedimiento tecnold
gico de varias etapas y, desde el punto de vista higiénico,
en una indeseable molesiia debida al polvo fino, durante

las operaciones de trituracidn y tamizado.

Un objeto de la presente invencidn es eliminar o,

A

<




10

20

25

(2]
[~}

Hojn nhtim. 3 220486

por lo menus} mitigar, las desventajas de la técnica ante-
rier que se han expuesto en lo gue anteceds, y proporcio=-

nar un método para rigidificar una biomasa y, en particu-

lar, micelios de hongos, para ser utilizados en la reten-

cidn de metales, tales como, por ejemplo, uranio, radin W
plomo, a partir de soluciones de los mismos, cuyo mét@ﬂﬁ,:
de acuerdo con la invencidn, comprende introducir la bﬁ@%é—
Say~bajoragitacibn, en un medio do dispersidn, aglomeréi
més la dispersidn hasta la forma granulada mediante 13156&-
cifn sucesiva a €sta de una solucidn de componentes rigidie-
ficadores y, por lo menos, un agents tensioactivo en un di-
solvents gue no sca wmixcible con el medio de disporsifn, v

rigidificar los grénulos mediante el ajuste do las condi-

e

ciones de reaccifn, tales como tiempo de rezccidén, una
temperatura de 702C por lo menos, y un aditivo de cataliza=-
dor.
Como resulta dd anterior resumen de la inven-

cifn, ésta se basa en la dispersidn de un micelio seco o
native, bajo agitacidn, en un medio no polar, es decif un
medio de dispersifn, y en aglomerar la dispersifin mediante

la adicidn sucesiva a &sta de una solucidn de componentes
de rigidificacidn y un agente tensioactive en un disolven=
te polar; finalmente, sigue el ajuste de las condicionas
de reaccién, tales como la adicidn de un catalizador y la
elevacién de la temperatura, lo que conduce a la reaccidn
de polimerizacidn o de rigidificacidn. Los aglomerados se
vuelven sucesivamente de mayor resistencia mecanica y, desg
puds de un intervalo de tiempo previamente determinado,
estos pueden ser aplicadas directamente como sorbente sb-

lido para algunos usws técnicos, tales como, por ejemplo,
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en una instalacidn de columna. Es importante y, desde el
punto de vista tanto técnico como econfmico, significativo,
que substancialmente todo el procedimiento de aglomeracidn
y de rigidificacifn tenga lugar en una sola instalacifn
tecnalbgica, y.qhe mediante la debida eleccidn de las con-
diciones de reaccibn, tales como velocidad de rotacién;déi
agitador, forma del agitador y recipiente de.reaccién,;ué;
locidad de adicidn de los componentes de reaccién, o simi-
lares, pueda influirse hasta un grado considerable sobééﬁi
la composicifn granulométrica del producto final.

El aspecto caracteristico de este nuavo método,por

RO

el cual se distingue de los procedimientos conocidos de b:
aglomeracién o granulacién, respectivaments, (véase, pbf“i
sjemplo, O. Knacke, H. Pohl, Chem. Ing. Techiwn 31, n2 1, ‘50,
1959 -~ Granulating Plant; J.P. Corney, Brit..Chem. Eng;;78
Ne 6, 405, 1963 =~ Granulating Processes) as{ como de los
conocidos procedimisntos de policondensacién y polimeriza-
cibn en perlas (véase, por ejemplo, R. GriassBach, Austaus~-
chadsarption in Theorie und Praxis, Akademie-Verlag Berlih,
1957), consiste en la aglomeracién de un sélido, preferible+
mente micelio pulverizado, en una fase continua l{quida, lo
que significa'en el medio de dispersibn. Las operaciones inf
dividuales del procedimiento total ddrégzg'éiﬁzagiAse obtigb
nen grinulos de un micelio rigidificado o reforzado, por
ejemplo, mediante resina de urea formaldehido, se pueden
caracterizar de la manera siquiente:

(a) La dispersién del micelio pulverizado en seco
de la cepa Penicillium chrysogenum, bajo agitacifn, en un

digolvente organico no peolar, tal como, por ejemplo, Xilenoy

clorobenceno o simileres; el micelio resulta finamente dis-
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persado dentro del volumen total de fase liguida. (A este
fin, ha de deleccionarse un disolvente tal, que su punto

de sbullicifn corresponda aproximadamente o sea ligeramsn-
te superior, a la temperatura necesaria para el debido tran
curso de la reaccién de rigidificacidng siendo deseabla,:.
asimismo, gue su peso especifico no sega demasiado difépéﬁ}
tg del del micelio, o del volumen especifico de los adlpﬁé—
ot we), et '

(b) Aglomeracidn cde las pertfculzs de micelio me-
dignte la adicifn .ucceiva a dstas, bajo agitacidn, de una
solucién acuosa de urca y te agentes tensicactivos, tales
como, por ejemplo, dietanclamida de un &cide graso suaerior
el margen de tamaifos del aglomerado, comprencdido cenire
0,0l v 5 mm, vienes dado, sobre todo, por el ndmero de»rewo-
luciones del agitador y por la cantidad de‘solucién aﬁﬁdsa
0, respectivamente, por su concentracién y la velocidad de
adicidn de la misma.

(c) E1l calentamiento de la mezcla de reaccidn
(que tiene lugar varcialmente de manera simultanea con la
aglomeracidn) y la adicidn de catalizador, es decir solu=-
cibn acuosa de cloruro férrico, manteniendo simultineamen=
te el punto de sbullicidn del disolvente orgénico.

(d) Terminacifn de la reaccidn de polimorizacidn
y separacidn de los girfnulos dasde la fase orginica o desw
de el medio de dispersidn, respectivamente.

Comparando el procedimiento de acuerdo con la
presente invencidn, con el procedimiento que constituys el
objeto de la solicitud de patente espafiola en tramitacidn
411.607,  en la que el procedimiento comprende varias operam

ciones tecnoldgicas indegendientes {es decir, mezclado de

12
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los componentes més polimerizacidn, curado en un secador,
trituracidn, tamizado) efectuadas cada una de ellas en una
instalacidn particular, resulta evidentemente un efecto
nuevo y superiar; lo que significa, desde el punto de u}sta
de la proporcidn de polve fino,una reduccidn al minimoi-ﬁﬁa
productividad mds elevada y una simplificacidn del.proérdé
ma tecnoldgico, asi{ como, desde el punto de vista de la’‘’
forma geumétrica, y del tamafios de las particulas de péqﬁﬁg
to, que sean mis adecuadas para las aplicaciones ﬁécniqas;
Los siguientes ejemnlos se dan a tfitulo de ilus-
tracibn solamente, sin que, sin embargo, limiten la inQéH;
cifn a los detalles especificos de los mismos. e

EJEMPLD I .

Una cantidad de 560 g de xileno se colocd en un
matraz Keller de 1500 ml de capacidad, equipado con un agi-
tador dé velocidad regulables, un embudc de separacidn con-
tinua y un condensador de reflujo. Bajo agitacidn constante
a 350 r.p.m., se afiadid subsicuientemente al xileno, una
cantidad de 240 g de micelio Finamente triturado'y secao, de
la capa Pénicillium Chrysogenum. La su;ESHsiéﬁ“QEE obtenida
se calentf, seguidamente, hasta una temperatura de unos
602C, después de los cual se affadid a ésta una solucidm que
comprendia 50 q de urea, 0,2 g de dietanolamida ds un 4cido
graso superior, y 150 g de solucifn acuosa de formaldehido
al 37%; la adicidn se realizd con simulténeo calentamiento
del volumen de reaccidn, de tal manera que cesam después
de haberse alcanzado el punto de ebullicidn de la mezcla de

= & . N . 3 .
reaccion. Dentro de otro periodo de 10 minutos, se completd

@
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el volumen de reaccién mediante la adicidn a éste, gota a
gota, de una solucidn de 2 g de cloruro férrico en 10 g de
agua, Los valores de la mezcla azeotrdpica en ebullicidn
condensados en el condensador, descendieron al embudo de
separacidn continua, desde el cual se devolvid el xileno
separado al matraz de reaccibn, misntras que la fass acuosa
se descargf. Despuds de que se hubo alcanzado la temperatbue
ra de 13592C, la reaccidn cstube acabada. La mezcla de reac-
;13;“;5 é:géiﬁ,seguidamen%e, y &l micelio reforzado en fone
ma de granulos do un tamaffo comprendide entre 8,3 vy 0,5 nm,
se sapard a través de un ecuipo de filtracidn encapsulado.
£l rendimisnto fue de 235 g de producto, es decir, sorbients
que tenia upa capacidad de sorcién para el uranio que as-
cendfa a 95,4 mg/g.

(La capatidad de sorcidn para el uranio se.deter
mind mediante el siguiente procedimiento sstiticos 1 g ds
sorbante seco se agitd durante 16 horas en un frasco de me-
dicamentos de policiilesno, de 250 ml, junto con 100 ml de

solucidn de UOZ(N03) que tenfa una concentracifn de ura-

2,
nia de 1 g por litroj la capacidad de sorcidén se calculéd
sobre la base de la pérdida de uranio en la solucidn. La
capacidad de sorcidn se detsrmind, también, de la misma ma-
nera, con los producios resul%antes.de los ejemplos restan-

tes)n
EJEMPLO 11
En un matraz Keller de 150 ml, provisto, de mane-

ra similar que en el £jemplo I, con un agitador, un embudo

de separacidn y un condensador de reflujo, se colocd una




10

15

20

25

Hoja nam. [ X 22046

cantidad de 586 g de xileno. Sucesivamente, se afiadid al
xileno, agitando a 350 r.pems, una cantidad de 240 g de mi-
celiog finamente triturado y seco, de la cepa Penicilliuﬁ
Chrysogenum. La -suspensiln asi formada se calentd hasta una
temperatura de unos 602C, después de lo: cual se aﬁadln,—'

sucesivamente, a la mezcla de reaccidn, una solucién que.,

‘comprandia 50 g de urea, 0,1 g de distanolamida de un aci-

do graso superior, y 150 g de formaldehido del 37%.: ésta.

se calentd simultineamente, de tal manera que la adiciéh de

la solucifn anteriormente mencionada pudiera cesar después

de gue la mezcla de reaccidn habfa alcanzado su punto de

ebullicién. Dentro de los siguientes 10 minutos, se afiadif,

gota a gota, una solucifn de 2 g de cloruro férrico en 10

g de agua, mientras que la mezcla de reaccifin se calent3

adicionalmente hasta 1352C, despuds de lo cual se enfrié y

se separaron de ella los grinulos de micelio reforzados.
El producto, que tenfa un peso de 285 g y un ta-

mafio de grdnulo de 0,75 - 1,0 mm, mostraba una capacidad de

sorcidn para el uranio, que ascendia a 90,5 mofg.

EJEMPLO TIII

o asndi ey bmpediestay G

Una cantidad de 560 g de xileno se colocd en un

matraz de reaccidn Keller, de 1.500 ml, equipado con un agil

tador, un embudo de separacidn y un condensador de reflpjb,
después.de lo 'cual, bajo agitacidn a 600 T.p.m., se afiadid
gsucesivamente al xileno una cantidad de 240 g de micelio fi
namente triturado y seco de la cepa Penicillium Chrysogenum
La suspensifn asi formada se calentl, seguidamente, hasta

608C y se afiadid sucesivamsnte a la mezcla de reaccidn una




RS,

10

15

20

25

30

‘lagua; simulténeaments se calentd la mezcla de reaccidn has-

22046

Hoja ntm. 9

solucibn de 50 g de urea, 0,2 g de dietanolamida ds un fci-
do graso superior, y 150 g de formaldehido del 37 por clene-
to; ésta ss calentd simultineamente hasta su punto de ebu=-
1llicibn, una vez que se hubo interrumpido la adicién de la
solucidn, Durante sl siguiente periodo de 10 minutos, se
afiadi8, gota a gota, una solucidn de 2 g de cloruro férrico
en 10 g de agua; se continud calentando la mezcls de reac-
Qianvhastnmla temperatura de 1359C, despuds de lo cual ésta
se enfri6 y se separaron los grinulcs de micelio reforzado.
£1 rendimiento era un producto que tenfa el peso de 285 g y
un tamafic de grénuloc de 0,1 a G,25 mm, y cuya capacidad, de

sorcidn para el uranio ascend{a a 98,6 mg de uranio pos 1'g
EJEMPLD IV

En un matraz de reaccidn Keller de 1.500 ml de ca+
pacidad, provisto de un agitador, un embudo de separacidn y
un condensador de reflujo, se colocd una cantidad de 560 g
de xileno. Bajo agitacidn a 350 r.p.h., se affadid sucesivae
mente al xileno una cantidad de 240 g de micelioc finamente
triturado y seco, de la cepa Panicillium: Chrysogenum. La
suspensibn as{ formada se calentd a 609C, despuds de lo -cual
se afadif sucesivamente a ella una solucidén que comprend{a
50 g de urea, 0,2 g de dietanolamida de un 4cido graso suped

rior, 150 g de solucién de formaldehido al 37%, y 15 g de

ta su punto de ebullicidbn, una vez que hubo terminado la
adicifn de la solucidn anteriormente mencionada. Durante lod
siguientes 10 minutos, se afiadid gota a gota una solucidn

de 2 g de clorurg férrico en 10 g de agua, mientras se ca-~

-
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lentaba adicionalmente la mezcla de reaccién hasta la tem
peratura de 1352C; seguidamente, ésta se enfridé y se sepa

raron los grénulos de micelio reforzados. E1 producto e
nia el peso de 285 g y el tamafio de grémulo de 0,75 a 1,0
mm, y mostraba. unz capacidad de sorcidn para el uranio que
ascendfa a 90 mg/g.

REIVINDICACIONES

Log puntos de invencién propia y nueva que se
presentan pars que sean objeto de esta solicitud de Taten|
te de Invencidn en Espafia, por VEINTE aﬁos, son los que
se recogen en las reivindicaciones slgun.entes.

18,- Un método de dar rigidez a una b:.omaéé,‘j,
en particular, a micelios de hongos de la especie I’éﬁici—
1lium y Asp-érgillus, paera ser utilizados en la retencidn
industrial de metales seleccionados del grupo que compren
de uranio, radio y plomo, =a partlr Ti‘ea 'sdia:{o;es de los
mismos, comprendiendo la mejora las operaciones de in-
troducir la biomasa, bajo agitacidn, en un medio de dig
persibn, aglomerar la misma a la forma de grénulos me-
diante la adicidn sucesiva a la misma de una solucidn de

componentes rigidificadores y, por 1o menos, un agente

tensioactivo en un disolvente que no

LS
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sea miscible con el medio de dispersibn, y rigidificar los
grénulos mediante el ajuste de las condiciones de reaccidn,
tales como tiempo de reaccidn, una temperatura de 7092C por
lo menos, y un aditivo de catalizador,

28, Un método como se define en la reivindicceidn
18, en el que ¢l medio de dispersidn estd compuesto por ui=-
solventes orgénicos no polares capaces de formar con aguﬂ'
umr-mezelwrazeotrbpica, mientras que su punto de ebullicidn

es superior a 809C y su peso espsc{fico es superior a 0,7

33,= Un m&todo como se define en la reivindicacidh
22, en ef gque los disolventes se seleccionan del grupo cue
comprends xileno y clerobenceno.

48 ,~ Un método como se define en la rsivindicacién
18, en el que los componentes rigidificadores se seleccio-
nan del grupo que comprends formaldehido, formaldehido y
resorcina, formaldehidao y ursa, y emulsidn de poli(acetato
de vinile) y en el que el agente tensivpactivo es dietanola-
mida de un dcido grase superier. -

53,~ Un método como se define en la reivindicaciép

13, en el que la biomasa se introduce en el medio de dis-~
parsiéﬁ en una cantidad gue no sxcede de 2 partes en peso
de la biomasa seca por cada parte en peso del medio de dis=-
poraifn.

62, Un médtodo como se define en la reivindica-
cifén 12, en el gue el catalizador es una solucibn de clo=-
ruro férrico.

78 ,~ Un método como se define en la reivindicacif
13, Ien el que la aglomeracifn del micelio se consigue mediaJ:

te la adicifn sucesiva al mismo de, por lo menos, una solu-
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ne una concentracibn desde 0,1 por ciento.hasta la de satu-
racidn, y un agente tensiocactivo, por lo menos, en upa can-
tidad comprendidg entre 0,000l v 0,1 partes en peso por ca-
da parte en peso del contznido de sélidos secos de la bio-
masa, mientras que dichas soluciones se preparan utili;aﬂUo
por lo menos un disolvente polar seleccionado del grupy que
comprende agua, alcohol etflico y acetona. “1
82,~ Un método como se defins en la reivindiééééé
18, en el que durante la totalidad del procedimisnto de. i~
gidificacidn, empezando por la introduccidén de la biomasa
en el medio de dispersifn y finalizando con su regidifina-
cidn, el contenido del recipiente de reaccidn se aglta j‘
mientras la velocidad de rotacidn del agltador 88 selecc;nu
na con relacién a la composicifn granulométrica daseada’daﬂ
tro del margen de 100 a 1000 r.p.m. o

98 .~ Un método de dar rigidez a una piomasa

Tal y como se ha descrito en la Famoria que ante-
cede, y para los fines que se han especificado. A

Esta Memoria consta de doce - hojas escritas a md-

guina por una sola cara.

Madrid, 2% M 1978

PRy W PR nﬁ»;‘-r-—-
P.R.

Alberfo de Eiz..imz‘u

Qv
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