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operacionss adligionalas o la utilizacidn de resinas distin-
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La presente invencidn se refiere a un método dd
@ncapsular residuos radioactivos y a una composicidén de en-
capsulacidn para los mismos y, mds en particular, a la en-
capsulacién de residuos radicactivos, utilizandc resina de
urea-formaldehido como material de encapsulacidn,

La urea formaldehido proporciona un excelente
medio para inmovilizar residuos radioactivos y permitir que
los mismos sean evacuados en un vertedero o escombrera o en
otro lugar de svacuacidn adecuado. Sin embargo, uno de los
problemas de tales sistemas de evacuac#én reside en 8l he-
cho de que los materiales residuales radiocactivos pueden
ser extraidos de la masa sélida por lixiviacidn, por un cop
tacto continuade con agua, Por consiguiente, se han sugeri-
do diversos métodos de resclver ests problema; sin embar -

go, la mayor parte de los mismos implican la utilizacidn de

tas de la urea-formaldehido y adicionalmente a ellas.,

Resulta ventajose proporcionar una masa sélida
que tenga resistencia a la lixiviacidn y para la evacuacidn
de residuos se requieren normas de esta naturaleza. Por lo
tanto, la presents invencidn esté encaminada hacia un méto~
do de proporcionar la sncapsulacidn del material residual
radiocactivo con urea~formaldehido, sn el cual se corrige sus
tancialmente el problema de la lixiviacién.

El objeto principal de la presente invencién
es proporcionar un procedimisnto para preparar un material
ds producte residual evacuable, utilizando resina de urea-
-formaldehido, en el cual se efectlan mejoras en sl mate =
rial radioactivo dentro de una masa resinosa, cuando la ma-

sa estd sometida a un medio ambiente de agua,
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Otro objeto de la presente invencidn es propor
cionar un procedimiento sencillo y barato para evacuar ma-
tarial residﬁal nuclear, que estd conforme con las normas
de control del medio ambients.

Un objeto adicional de la invencidn es propor-
cionar una composicidn de encapsulacidn, adecuada para la
inmovilizacidn y sncapsulacidn de material residual guimico
téxico, mediante la cual dicho material puede ser manipula-
do y evacuado con seguridad,.

ODtros objetos y ventajas resultardn evidentes
a medida que la memoria avanza, y las caracteristicas nue-~
vas y Utiles ds la invencidn serdn definidas mis complsta-
mente sn las reivindicaciones sdjuntas a la misma,

En general, la invencidn es adecuada para la
evacuacidn de cualquier forma de material residual nuclear
de baja cdncantraci&n. Por sjempla, el residuo nuclear pug
de ser sblido o lf{quido, o puede ser organico o inorgdnico.
Cuando el material estd en forma sdlida, s preferible des-
menuzarlo hasta un tamafo de malla ASTM 20 & mds pequefio.
Los l{quidos se tratan con més facilidad de acusrdo con la
invencidn y son, preferiblemente, pero no necasariaments,
acuosos, pudiendo contener materiales sflidos disueltos,
dispersados o en suspsnsién. Los ndclidos emisorss deg ra-
diaciones pueden es@gr presentes como aniones o como catio-
nes (en forma de complejos o sin formar complejos), metales
o compuestos organometdlicos, y pueden estar presentes en
forma de soluciones verdadseras, o en forma de dispersjones,
o en forma de suspensiones. En general, los nGclidos on for
ma de idn son particularmente susceptioles ds lixiyjacidn

por 8l agua y la presente invencidn es particularmenty ya-
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liosa para la sncapsulacidn de tales formas, constituyendo
una masa que presenta una resistencia mejorada a la lixi -
viacidn,

La concentracidn de los niclidos emisores de
radiaciones puede variar desde, por ejemplo, menos d« una
parte por milldn hasta aquellas concentraciones que iguulan
a la tolerancia frente a las radiaciones de la watriz polf
mera de encapsulacidn. Esta tolerancia es de aproximadamen-
te lOlD eréias per grama, C, para el espacic de vida antici
pada del sistema,

£l résiduo nuclear de baja concentracifin pueils
contener también una diversidad de materiales nu rudioacti=-
vos. Especfficamente, pueden tolerarse fdcido bhdrico un con-
centraciunes hasta la de saturacidn y mayores para las meze-
clas que contienen cristales de 4cido bdrico sflidos, y sul
fato sddico en concentraciones hasta la da saturacidn y ma-
yores para las mezclas que contienen cristales ds sulf ito
sfdico sdlidos (en forma anhidra o en forma de decahidrato)
Cumo estos materiales estdn asuciados Friocusntemente o los
residuous nucieares y representan un problema psra ciertos
sistemas de evacuacidn, resulta wspecialmente valiosa la
aptitud del método de la presente invencidn para tolerur ta
les materiales.,

Je acuerdo ton la invencidn, se tratz ol rosi-
dut nucledar para su evacvacidn, aifadicnoo el material re:i-
dual a un agente de encapsulacidn capaz de formur un sizbue-
rial resinoso gue mantenga al residuo nuclear inmovilizado
en su interior, mezclando el material residual con el o on-
te de encapsulacidn y curando ¢l agente de encapsulacidn

hasta (ue se logra la masa resinosa daseada.

P
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De acuerdo con la invencidn, el agente de en-
capsulacidn es un prepolimero de urea-formaldehido, y el
prepolimero se trata preferiblemente con materiales adicio-
nales, antes de usarlo para la gvacuacidn de residuos nu =
clearss.

Los prepolimeros de urea~formaldshids pueden
adquirirse en el comsrcio y son adecuadas cualquiera de las
composiciones usuales as{ assquibles y capaces de curar pa=
ra dar un alto pélfmaro por adicidén de un agente de curado
fcido. Sin embargo, sl prepolfmero de urea-formaldehido pre
ferido se prepara utilizando de 1 a 2 moles de formaldehi=
do por mol de urea y, preferiblementse, una proparcidn de
1,5 al, En la solicitud divisional citada anteriormente,
tales prepolf{meros da ureas-formaldehido se han utilizado
con agentss de curado 4cidos, para encapsular materiales
rasiduales ndclaares. Sin aﬁbarga, muchas encapsulaciones
tiensn tendencia a ser lixiviadas cuando el bloqus sélido
se pone en contacto con agua, y se han sugerido sistemas
adicionales para mansjar la lixiviacidn como un problema ig
dependiente, Do acuerdo con la presents invencidn, se han
efectuado mejoras en sl procedimiento de sncapsulacidn y en
las composiciones ds encapsuiacién, de tal manera que el pgo
limero propiamente dicho tenga una resistencia mejorada a

la lixiviacién,
Una de estas mejoras se llava a sfecto utiliza|

-

E

do &cido nftrico o fosfdrico como agente de curado. Los re
sultados experimentales indican que cuando se utilizan es-
tos agentes de curado, se obtisne una resistencia msejorada
a la lixiviacidn para el polimeroc de urea=-formaldshido fi=-

nal. Ademés, se proporcionan mejoras en la composicidn de

1
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encapsulacidn, tratando la composicidn con una resina cam-

biadora de cationes, o con un agents de quelacidn, antes de
su contacto con el residuo radicactivo, y curando inmediata
ments para encapsular el mismo.

La resina cambiadora ds iones pusde ser de
cualquiera de una amplia diversidad de materiales asequi=-
bles en el comercio, $in embargo, un material preferido es
un poliestireno polisulfonado, sl cual puede estar en forma
de &cido librs, 0 en forma de sal del 4cido libre, tal como
de sal sddica. En otras palabras, una resina cambiadora de
iones preferida es un 4cido poligstirsno=-sulfdnico o una
sal de metal alcalino del mismo. La eficacia del uso de la
resina cambiadora de iones en ei prepolimero de urea-formalj-
dehido, se ecracienta significativaments, acondicionando
previamente la resina cambiadora de iones cbn agua, antes
de su incorporacidn a la ursa-formaldehido., Este acondicio-
namiento previo se realiza, preferiblemente, dejando estar
la resina y el agua juntos, en cantidades iguales, durante
aproximadamente una ssmana, aunque se comprenderd que tam-
hién seréﬁ eficaces cantidades diferentes de agua en tiem=-
pos més cortos.

Otra excelente forma de composicionas de gne
capsulacidn es el prepolimero de urea-formaldehido mencio-
nado anteriormente, que contiene una pequefia cantidad de
agante de quelacidn incorporado en él. En general, se puede
utilizar cualguier agente de qualacidn tompatible con el ma
terial, y los agentes de quelacidn preferidos, que son es~
pecialmente sficaces en la encapsulacidn de iones polivalen
tes, son 4cido (etilendinitrilo)tetraacético, &cida nitrilo

triacdtico, dodecilamina-di(4cido metilenofosfdnico), y los
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andlogos quimicos de los mismos.

Para realizar el método de encapsulacidn, los
agentes de encapsulacidn descritos antsriormsnte se afiaden
simplemente al residuo radiocactive, en las cantidades y 8&n
los mirgenes indicados con mis detalle a continuacién, re-
gulando la cantidad total de agua dentro de tales mirgenes,
tanto si el agua procede del agente de encapsulacidn saola-
mente, como del agente de encapsulacidn y del material re-
sidual radinacti&o juntos. Despuds de efectuar este mezcla-
do, se afiade un agente de curado 4cido, el cual es capaz de
disminuir el pH hasta un valor suficients para que el cura-
do se efectde de manesra que proporcione una masa resinosa
sdlida,

De acuerdo con la invencidn, sa proporciona un
método de solidificar material residual radioactivo pera
formar un cﬁarpo o masa estable par,sf misma, el cual com=-
prende gensralmente, las siguientes operaciones, en 8l or-
den indicado: primeramente, se prepara una composicidn de
encapsulacidn, de acuerdo con la invencidn, y esta composi
cidn es principalments una fase liquida acuosa del prepoli-
mero de urea-formaldehido., Se mezcla material residual ra-
dioactivo con este agente de encapsulacién, y se afiade un
agente de curado 4cido, para provocar la polimeriéacidn de
dicho prepolimero de urea-formaldehido, siendo dicho agente
de curado capaz ds formar un polimero curado que pueda re-
tener una porcidén principal del residuo radioactive en una
forma resistente a la lixiviacidn con agua. En lo que ras-
pecta al procedimiento, sl agente de curadc s8 agita con la
mezcla resultante, para favorecer el curado uniforme y la

dispersidn sustancialmente uniforme del residuoc radicactivo
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con la masa polimera.

Las resinas de urea-formaldehido han podido sej
adquiridas de una pluralidad ds fuentess comerciales, como
articulos normales de comsercio, durante muchos afios. Estas
resinas se preparan haciendo reaccionar urea y formaldehi-
do, en proporcicnss molares comprendidas entre aproximada-
mente 1 a1l y 1l a4, respectivamente, y, mds usualmente, en
tre 1 a 1,5y 1 a 2,5 para formar el prepolimero de urea-
-formaldehido. Ea otras palabras, se hacsn reaccionar urea
s6lida y una solucidn acuosa de formaldehido, entre si, pa-
ra producir un jarabe de resina que sstd en la Fass ds ter-
moendurecimiento, pero que es capaz d& ssl convertida en
una Fasa.termoandurecida. Estas resinas se puaden adquirir
en forma de jarabe Yy, algunas veces, se puaden adquirir en
forma secada por pulverizacién, la cual puede volverss a
dispersar en agua para formar el contenide de sdlidos da-
seados.

S§e ha encontrado que ge obtienen los mejores
resultados, utilizando proporciones de formaldehido a urea
an el extremo inferior de la sscala comercial, En otraé pa=
labras, la proporcidén de formaldehido a urea debe estar com
prendida entre aproximadamente 1 a 1 y 2 a 1, siendo una
proporcidn preferida entre aproximadamente 1,5 moles de for
maldehido a 1,0 moles de urea., Ademés, el prepolimero pre=-
parado debe contener entre aproximadamente 35 y 60% de agua

siendo una cifra preferida sl 40% de agua. En 8l producto

final, se pueds afiadir agua adicional mediante aditivos adi

cionales y junto con gl material residual, de tal manera
que la proporeidn final de sélidos de resina y agua que es-

tdn presentes en la dispersidén final, estard preferiblemen=-
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te en la proporcidn de aproximadamente 2,5 a 1 a aproxima-
damente 5,1 partes de agua por partes de resina en peso vy,
preferiblemente, entre aproximadamente 3 a aproximadamente
4 partes de agua en pesao, por cada partes ds sdlidos de rasi
nas

Como es bisn sabido, el prepolimerag de urea-
~formaldehido puede ser convertido en una fase termosndurg-
cida, a la temperatura ambiente, por medio de un material
catalftico de naturaleza &cida. En general, puede utilizar-
se cualguier 4cido que tenga una constante de disociacidn

10, 1075, La

en agua comprendida entre aproximadamente 10
cantidad de material catalftico utilizada, dependerd de la
fuerza dal material &cido utilizado y de la naturaleza de
la composicidn en la cual se utiliza éste, Por ejemplo, ma=-
teriales como el 4dcido bdrico tienden a inhibir la polimeri
zatidn; por lo tanto, se requisre una mayor cantidad de ca-
talizador para consequir sl misma tiempo de curado, En gee
neral, se puede utilizar cualquier &cido capaz de proporcig
nar en la dispersién un pH de aproximadaments 5 © un Valof
inferior, como es bien sabido en la tdcnica, Como cataliza=

dores de reticulacidn pueden utilizarse tanto 4cidos inore

génicos, tales como 4cido clorhidrico, sulfiérico, fosféri-

| co, nftrico, o salas dcidas, tales como bisulfato, como 4ci

dos orgénicos, tales como &cidos carboxfljicos fuertes o &ci

dos carboxilicos sustituidos de mansra diversa, tales como

{ dcido cloroacético, Los 4cidos preferidos gon el &cido nie-

trico y el Acida fPosfdrico, debido a que estos icidos pare-
cen proporcionar una resina encapsulada formada de manera
+

mds compacta, gus tiene una resistencia mayor a la lixivia-

. s
CloN.
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Las proporciones relativas de catalizadores
utilizadas dependen de la velocidad de reticulacidn que se
desea. Para la gelificacidn a la temperatura ambienta dentro
de un periodo de tiempo de E minutos desde la adicidén del
catalizador, se prefiere un 2% en volumen (con relacidn al
volumen combinado del prepolfmero de urea-formaldehido y del
residuo radicactivo) de una solucién acuosa 4,2 normal de
catalizador de 4cido mineral, Correspondientemente, se pue
den utilizar vollmenes mayores de Acido catalizador més di-
luido; por ejemplo, un 4% en volumen de 4cido 2,1 normal,
Puede ser preferible utilizar taless soluciones diluidas si
lo exigen los problemas de corrosidn o de manipulacidén del
dcido. Debe entenderss que la caﬁtidad de &cido catalizador
preferida previamente indicada, se basa en la encapsula -
cién de residuo radioactivo neutro. Los residuos que son al
calinos, exigirdn cantidades correspondientemente m&s gran-
des de catalizador de reticulacidn, mientras que aquéllos
que son 4cidos, pueden requerir una cantidad correspondientg
mente menor,

Se pueden preparar composiciones ds encapsula-
cién mejoradas, combinando el prepolfmerc de urea-formaldg
hide descrito anteriormente, con resinas cambiadoras de io-
nes. Esto acrecienta significativamente la aptitud de una
masa polimera final para retensr a los elementos catidnicos
emisores de radiaciones, contra el ataque por lixiviacidn
debido al agua subterrdnea. En general, son eficaces cuales
quisra de una amplia diversidad de resinas catidnicas comer
cialmente asequibles, pero la resina preferida es un polieg
tireno polisulfonado que pueds estaf en forma de 4dcido li-

bre o de una sal del 4cido libre. Por lo tanto, una resina
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cambiadora de iones que es particularmente ventajosa des a=-
cuerdo con la invencién, 88 una resina que tiene una fFérmu-
la RSD3N, en la qus R es una resina, tal como polisstireno
sulfonado, y M es un miembro de un grupo que consiste en
hidrdgeno o en un metal alcalina,

Las reainas cambiadoras de ilonss pusden incor~
porarse bien sea como sdlidos o como lfquidos. Para los sd-
lidos, 1la sficacia como aditive no depende significativamen
te del tamafio de partfcula, por lo menos dentro dsl margen
de tamaMos de partfcula de malla ASTM 20 a 200. Sin embar=-
go, la eficacia de las resinas cambiadoras dependen de la
cantidad presente. En concentracianes de 1,0 por cisnto en
peso, ton relacidn al prepolimero de uraa-formaldehidu,
existe.un acrascentamiento significativo de la retencidn de
cesio-137 y sodio=~22. Se observa un acrecentamisnto corres-
pondientemente mayar, a concentraciones mis altas, de hasta
un 65% en peso, ineclusive. Siendo un margen de concentra-
cidn preferido, por ejemplo de 2% a 8%.

S8 ha encontrado otra ventaja en el uso de adi]
tivos de resina cambiadora, que consiste en acondicionar
previamente el agua de la resina cambiadora de iones, antes
de su incorporacidn al prepolfmero de urea-formaldehido.

El acondicionamiento previo se efectda, preferiblemente,
mezclando las resinas con una prOpﬁrcién igual de agua, de-
jando que la mezcla permanezca en reposa durante aproximada
mante una semana y, seguidamente, mezclando el prepolimero
de ursa-formaldshido en esta forma amartiquada o dilulda.
Aungue se consideran Sptimos esta concentracién y este per{
do de tiempo para el acondicionamiento prsvio, ss obtienen

resultados mejorados cuando la resina cambiadora de catio-

[y

1

19
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nes se acondiciona praviamente con entre aproximadaments
0,1 y 10,1 partes en peso de agua y cuando la solucidn se
deja en repaso durants mids de 12 horas por ejemplo.

Por consiguiegte, se ve que sé obtiene una com
posicidn de encapsulacidn mejorada, tratando el prepolimero
de urea-formaldehido con la resina cuambiadora de iones, ¥y
que se logran resultados sspecialmente buenos cuando esta
resina cambiadora de iones ha sido acondicionada priviamen-
te con agua. ' '

Otra composicidn de encapsulacidn mejorada se

al prepolfméro de urea~formaldehido. Los agentes de quela-
cién preferidos, que son especialmente eficaces para la en-
capsulacidn de iones polivalentses, son el dcido (etilendini
trilo)tstraacético, el 4cido nitrilotriacético, .el dodecila
mina-(4cido metilenfosfénico), y los andlogos guimicos de
los mismos.
Un nivel eficaz minimo de tales aditivos de

quelacidn, depende de la concentracidén de cationes emisores
de radiaciones presantes en 8l residuo radioactivo:, Para s0

10 molar de ca~-

luciones radioactivas de un contenido de 10~
tiones, las concentracionss de agentes de quelacidn efica-
ces son de 0,01% en peso con relacidn al prepolimero de
ursa-formaldehido, pudiéndose utilizar, si se desea, canti-
dades mayores.

De la descripcidn precedents ge ve yue se obtig
nen composiciones de sncapsulacidén mejoradas, tratando el
prepolimero de urea-formaldehido que ha de ser utilizado en

la préictica de la invencidn, con agentes de quelacidn. An-

teriormente se ha visto que el tratamiento con resinas cam-
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biaderas de iones msjora también las caracteristicas des en=-
capsulacidn deseadas, y se comprenderd qus pueden ser utili
zados juntos, si se desea, agentes de quelacidn y resinas
cambiadoras de iones.

Los métodos preferidos para utilizar composi-
ciones de encapsulacidn dependsn de la naturaleza fisica y
quimica del residuo radioactivo, Para rqsiduos gue son prin
cipalmente soluciones acuosas, el prepolimero de urea-for
maldehido que h; sido tratado con un aditivo (un volumen),
se mezcla con residuc radioactivo (1 a 3 voldmenes), con
una agitacidn suficients para producir una mezcla bien ho-
mOQenaizada; £l 4cido de reticulacidn (4,2 normal; 2 por
ciento en volumsn con relacidn alla mezela total) se afade
an forma de solucidn acuosa; con agitacidn, y se continda
la agitac¢idn hasta la iniciacidn de la gelificacién, La ge-
lificacidn tiene lugar generalmente eh apraximadamsnte 2 a
4 minutos, a la temperatura ambiente.

La mezcla de residuc radicactivo en solucidn
acuosa y en fass sdlida puede ser tratada de una mensera si=-
milar., El residuc radioactivo sdlido pusde ser tratado de
manera similar, o puede ser mezeclado con agua antes ds la
encapsulacidn., El residuo radioactivo qus es fuertemente
8cido puede raquerir menos cantidad de catalizador de reti-
culacidn, o incluso_ninguna cantidad adicional., El residuc
alcalino debe ser ajustado hasta pH 7 con un 4cido mineral,
antes de afadirls una.cantidad suficiente de cataslizador da
reticulacibn,

Con el fin de ilustrar los métodos preferidos
de la presentes invencidn, se exponen los siguientes sjem =-

plos. Sin embargo, dsbe entenderse que estos ejemplos son




10

15

20

25

30

llojan nium, 14 15105

principalmente con fines de ilustracidn y que cualquier eny
meracidn de detalles contenides en sllos, no debe conside-
rarse como una limitacidn,

En los ejemplu;, la eficacia de la encapsula=-
cidn se determina midisndo la resistencia de los radiond -
clidos seleccionados, a»la lixiviacidn por el agua. En un
método de ensayo altamente acelerado, la musstra de ensayo
se sumerge en un bafio de agua, con una circulacidn de agua
lanta y continua,.con agua a la tempesratura ambiente, por

la musstra. La muestra utilizada es de forma cilindrica,

de 2,2 cm dé didmetro y 5,0 cm de longitud. A intervalos re

gulares, incluido un ensayo inicial antes de la inmersidn
an el bafio de lixiviacién, se retira la muestra y se deter=
mina su espectro de smisidn de radiaciones, utilizando un
detector de fuente y un analizador de canales miltiples,
Con cada uno ds.los radiondclidos encapsulados en la matriz
de polfmero, se aefectda uﬁ cdlculo para determinar el por-
centaje de retencidn del momento de la medicidn. Con los
radiondclidos de media vida relativaments corta, se efectia
una correccidn para compensar la desintegracidn natural.

Un método de ensayo de lixiviacidn generalmen=-
ts prefsrido, y menos altamente acelerado, implica exponer
solamente un extremo circular de la muestra cilfndrica a
luos efectos de lixiviacidn de ufa circulscidn de agua a la
temperatura ambiente y lenta., Se prefisre este BNsSayo me-
nos altamente acelsrado, porqus permite una valoracidn mis
preciosa de los méritos relativos de las diferentes compo-
siciones de matriz,

Con el fin de ensayar la encapsulacidn del ma=-

terial residual, se utilizaron ciertos ndclidos, indicédndo-
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se en la tabla siguiente el nlclido particular, la forma

TABLA
) Molalidad Actividad aprox.,
Ndelido Forma quimica catidnica micro Ci/ml,
Na-22 Na' en 0N H)S0, 7,3 X w0 o0
Co-57 Co** en 0,01M H,80, 8,2 x 10712 0,004
Co-60 Co>*(NH;)GH,O en 8,8 X 1019 0,06
| - 0,01M H, 80,
&r-85 Sr*% en 0,01MH,80, 9,9 x 10712 0,02
d-109 0d** en 0,01M H,S0, 7,0 x 1071t o,02
0s-137 Cs*'en 0,01M H,80, 3,4 x 10~2 0,04
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Ejemplo 1:

Se prepard un prepolimero de urea-formaldehi-
do, acuoso, en el cual la proporcidn molar de urea a formal
dehido era de 1 a 1,5. El prepolimero contenia aproximada-
mente 65% de mezcla de metilol-ursa y dimetilolurea, junto
con algunos productos de condensacidn, y un 35% de aqua. Se
mezclaron 49 ml de esta solucién con una solucidn acuosa
(144 ml), que conéenfa Na-22, Co-57 y Cs-137, de las concen
tracionbs especificas y actividad especifica mostradas en
la tabla anterior.,

" A esta mezcla se afiadid una solucidn acuosa sa
turada de bisulfato sddico (4,0 ml, 4,2 N), con agitacidn
vigorosa., La mezcla viscosa se vertid en un vial Nalgene, y
al cabo de cuatro minutos habia solidificado para dar un
gel firme. Despuds de permitir que la muestra curara a la
temperatura ambiente durante 48 horas, en el vial tapado,
se retird la tapa y se sometid el vial de muestra a lixivia
cidn por agua corriente a la temﬁeratura ambiente. Decspués
de lixiviar durante 300 heras, la retencién de cesio 137
era de 34,0 por ciento, la de sodio=22 era de 28,0 por cian

to, vy la de cobalto-57 era de 56,0 por ciento.,

Ejemplo 2:

20 ml de prepolimero de urea-formaldehido, des
crito en el Ejemplo 1, péro.que contenfa 0,01 por ciento en
peso ds dodecilamina-di(4cido metilenfosfénico), se mezcla-
ron con una solucién acuosa (60 ml) que contenfa sodio 22,

cobalto 57 y cesio 137, de la concentracidén y actividad es=~
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pecificas mostradas en la tabla anterior. Esta mezcla fue
reticulada con bisulfato sédico acuosa saturado (1,6 ml;
4,2 N), y se traté como se describe en el Ejemplo 1. Des~
pués de lixiviar durante 300 horas, la retenciénvde cesio=-
-137 era de 40,0 por ciento, la dé saodio 22 era da 55,0

por ciento, y la de cobalto 57 erad de 62,0 por ciento. De
la comparacidn anterior se ve que el uso de agentes de que=-
lacidn, acrecienta la retencidn de los materiales radioacti

vosg sncapsulados, sometidos al ensayo de la lixiviacidn,

Ejemplag 2A:

Ss repite el método del Ejemplo 2, a excepcidn
de que sl agents de quelacidn es 4cido (etilendinitrilo)tg

tracético, S8 obtienen resultados similarmente buenos,

Ejemplo 283

Se repite sl método del Ejemplo 2, a excepcidn
de que se utiliza 4cido nitrilo triacética como agente de
guelacidn., Se obtiens una aptitud de encapsulacidn similar-

mente acrecentada.

Ejemplo 3:

Se repite el método del Ejemplo 1, a excepcidn
de que el bisulfato sdédico se sustituyd por dcido nitrico
acuoso (4,0 ml; 4,2 N) coma agents catalizador de reticula-
cidén, Nespuds de lixiviar durante 300 horas, la retencidn
de cesio-137 era de 39,5 por ciento, la ds sodio~22 era

52,0 por ciento, y la de cobalto-57 era‘de 45,2 por ciunto.
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Por estos resultados se ve gus el uso de &cido nitrico como
catalizador ds reticulacidn, proporciona resultados inespe-
radamente mejorados con relacidn al uso de bisulfato sddi-

-

co,

Ejemplo JAs

S5e repite el método del Ejemplo 3, a excepcidn
de que se sustitu;e al 4cido nitrico por A&cido fosfdrico
acuoso (4,0 ml; 4,2N) como catalizador de reticulacidn. Los
ensayos de lixiviacidn muestran que sl uso de dcido fosfdri
co acrecienta también la retencidn de residuo radicactivo,

en comparacidn con el uso de bisulfato sddico.

Ejemplo 4:

Se repits sl método del Ejemplo 1, pero can
las dos siguientss modificaciones, Primeramente, ss afiade
dcido poligstireno polisulfdnico, el cual habfa sido acon-
dicionado previamenta con un peso igual de agua durante una
semana, al prepolimero de urea-formaldehido original, antes
de mezclarlo con la solucidn acuosa de radiondclido, El pre
polfinero de urea-formaldshido contiene 2,8 por ciunto en
peso de sste aditivo., En segundo lugar, el sistema polimero
se reticuld con 4cido fosfdrico acuoso (4,0 ml; 4,2N) en
lugar de con bisulfato sddico. Despuds de lixiviar durante
300 horas, la retencidn de cesio-137 era del 65,0 por cien-
to, la de sodio=-22 era de 53,2 por ciento, y la de cobalto-
-57 era de 45,2 por ciento. Por este ejemplo se ve que la

retencidn se acrecienta con el uso de la resina cambiadora
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de iones y, en particular, la retencidn del cesio-137.

Ejemplo 5{

Se repite sl método descrito en el Ejsmplo 1,
pero con las siguientes modificacionss:

(1) La sclucién de radiondclido acuosa contisnd
los isdtopos cobalto-60, estroncio-85 y cadmio-109, u¢n las
concentracionegs y.actividadas que se muestran en la tabla.

(2) La sal sddica de un dcido poliestireno-pg
lisulfdnico, que habfa sido acondicionada previamente con
un peeso igual de agua, durants una semana, se affade al pre~
polimero de urea-formaldehido, antes de mezclarlo con la sg
lucidn de radionclido, El prepolimero de urea=formaldaehido
contisne 3,4 poar ciento en peso de este aditiva.

(3) E1 sistema polimero se reticulé con dcido
nitrico acuaso (4,0 ml; 4,2 N).

Déspuéa ds lixiviar durants 300 horas, la re-
tencidn del cobalto 60 era de 96,0%, la de estroncio 88 era
de 100 por cisn y la de cadmio 109 era de 96,0 por cien., El
ejsmplo 5 ilustra que se obtienen excelentes resultados en
relacidn con la retencidn mejorada de iones contra la lixi-
viacidn, utilizando resinas cambiadoras de iones tratadas
previamenta y el catalizador de reticulacidn preferido (&ci
do nitrico). )

De la descripcidn precedsnte se ve que ss ha
proporcionado un método mejorado de ancapsulacién de mate~
riales residuales radioactivos, y una composicidén de sncep=
sulacidn mejorada, el cual método tiens todas las ventajas

de encapsular con materiales relativamente baratos, a pesar
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de que tiens una aptitud mayor para retener al material re-

sidual radioactivo contra la lixiviacidn por agua.

-

- REIVINDICACIONES =

Los puntos de invencidn prOpi; y nueva que se
presentan para qug sean objeto de esta solicitud de Patente
de Invencifn en Espafia por VEINTE afos, son los que se recg
gen en las reivindicaciones siguientes:

la.- Un método de prnﬁucir una composicidn de
sncapsulacidn para inmovilizar los componentes emisores de
radiaciones de residuos nﬁcleares de baja concentracitn,
gue comprende las operaciones de formar un prepolimero de
urea=-formaldehido por reaccidn de urea y formaldehido en
una proporcidn molar de aproximadamente l:1 a 2:1 en agua,
siendo @l contenido de agua en &l prepolfmero final de 25
por ciento a 60 par ciento sn peso con relacidn al prepoli-
mero total, y afladir un agente de guelacidn sn la cantidad
de por lo menos aproximadamente 0,01 por ciento en peso de
la composicidn entera, -

28,~ Un método segdn la reivindicacidn 1%, ca-
racterizado porque el agente de quelacidn es dodecilamina=
-di(4cido metilenfosfénico).

3a,- Un método segln la reivindicacidn 18, ca-
racterizado porque el agente de quelacidn es 4cido (etilen
dinitrilo)tetraacético.

42,= Un método segdn la reivindicacidn 18, ca=

racterizado porque el agente de quelacién es &cido nitrilo-
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triacético.

5a8,- Un método segdn la reivindicacidn 12, ca-
racterizado porque dicho agente de qualacién es una resina
cambiadora de iones presente en una cantidad de 2 por cien-
to a 8 por ciento en peso de la mezcla.

68,- Un método seqdn la reivindicacidn 52, ca-
racterizado porque la resina ﬁambiadora ds iones ss un po-
lisstirenc polisulfonado.

73.- Un método seqdn la reivindicacién 54, ca=
racterizado porque la resina cambiadora de iones contiene
el radical -504M, donde M s un miembro de la clase que con
siste en hidrdgeno y un metal alcalino.

82, Un método segln la reivindicacidén 5¢, ca-
racterizado porque la resina cambiadora de iones es un aci-
do poliestirano-sulf6nic6. '

9a,~ Un método segln la reivindicacidn 53, ca-
racterizado porque la resina cambiadara de iones es una sal
de metal alcalino de un Acido poliestireno-sulfénico.

108,- Un método segln la reivindicacidn 52, ca
racterizado porque 1la resina cambiadora de iones se acondi-
ciona praviamente con agua, antes de su adicidn al prepoli-
mero de urea-formaldshido,

112.- Un método segdn la reivindicacidn 5%, ca
racterizado porque la resina cambiadora de iones se acondi-
ciona previaments, antes de su adicidn al prespolimero de
urea-formaldehido, mezclando la resina con entre aproximada
mente 0,1 y 10,0 partes en peso de agua con relacidn a la
resina, y dejando la mezcla en reposc durante mis de 12 ho-
ras.

12a,- Un método segidn la reivindicacidn 5%, ca
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racterizado porgque la resina cambiadora de iones se acondi-
ciona previamente antes de su adicidn al prepolimero de
urea-formaldehido, mezclando la resina con una cantidad
igual de agua en peso, Y dejando la mezcla sn reposo duran-
te una semana.

13a,- UN METODO DE PRODUCIR UNA COMPOSICION DE
ENCAPSULACION.

Tal y como s ha descrito en la Memoria que
antecede y con los fines que se han especificado.

Esta Memoria consta de veintidds hojas escri-

tas a mdguina por una sola cara.

Madrid, 23 K0Y1875
PuA.

Pern de Ejzabury
Por? 4

Fum./




	Bibliographic data
	Description
	Claims



