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lresiduos liquidos radiactivos en una forma de baja posibili
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PUNDAVENTO DE LA INVENCION
S

\.
Esta invencidn se refiere a la solidificaciédn de

dad de lixiviacién.

Se obtienen disolucioﬁes residuales radiactivas
en la mayoria de los procedimientos de séparacién convencio,
nales en los que se recupera uranio, plutonio u otros radig
ndclidos a partir de combustibles nucleares irradiados. Los
métodos de recupéracién se basan usualmente en la extrac-
cidn con disolveLtes, la precipitacidn, o en técnicas de
cambio de iones. Las disoluciones residuales acuosas que .
quedan tras los procesos de separacién contienen la masa de
los productos radiactivos de fisidn en una forma altamente
dilufda, sales que se han afiadido, y posiblemente agentes
reductores u oxidantes qué se afiladieron para la conversidn
de actinidos de una valencia en otra.

La eliminacién de los residuos radiactivos liqui-
dos al medio amblente es indeseable, ya que los residuos
siguen emitiendo radiacidén peligrosa durante miles de afios.
Los residuos radiactivos liquidos son a veces altamente d4ci:
dos y'éorroen o destruyen los recipientes, incluso los fa-
bricados con acero inoxidable u otros materiales resisten-
tes, al cabo de un perfodo de tiempo muy largo. Por esta ra
zén, es indeseagble enterrar residuos liquidos en el suelo,
por la posible contaminacidén de aguas fredticas, o eliminar
tales residuos en ol mar.

Es ngcesario reducir la masa de las disoluciones
residuales y convertir los productos radiactivos de fisidn

en una forma insoluble en el agua. En la técnica anterior
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{radiactivo, como se describe en el aftfculo “Comparacibn
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[se ha intentado ésto de varias maneras, por ejemplo por des+

hidratacidn y calecinacién, solidificacidn del residuo radiag

tivo, y uso de un lecho fluidizado para calcinar el material

téenica y econdmica de los métodos para solidificar y alma-
cenay residuos liguidos de alta actividad procedentes del
reprocesado de elementos combustibles irradiados de reacto-
res refrigerados por agua y moderados por agua", del Sympo-
sio sobre Mgnagementiof Radioactive Wastes from Fuel Repro-
cessing, de la Organizacién de Cooperacién y desarrolle eco
némico, en Paris, marzo de 1973. Tios procedimientos de la
técnica anterior, aun siendo eficaces para reducir el volu-
men de material residual y el problems de la naturaleza co-
rrosiva del residuo, tienen auln ciertos inconvenientes inhed
reates, particularmente con respecto al usa del lecho flui-
dizadd para calcinar el material residual. E1 lecho fluldi-
zado daba como resultado un producto que estaba finamente
dividido y era susceptible de ser lixiviado al exponerse a
la accién del agua. La obtencién de un producto granular
sin finos excegivos requiere controlar estrechamente la in-
troducecién de materizl de alimentacién,'péra producir partid
culas con un intervalo estrecho de tamaiios, y para que la
decantacidén (elutriacibén) de finos se mantenga baja.

Se ha propuesto el calcinar el residuo radiscti-
vo, mezclarlo con frita de vidrio, pop»ejemplo un vidrio de
borosilicato, y despuds fundir la mezcla para formar una
masa de vidrio en la que estd dispersado el material radiacH
tivo. Esto da un producto.que es muy resistente a lag lixi-
viaeién. Tal procedimiento se describe en el informe BNWL

1667 de la U.S. Atomic Energy Commission (o Energy Research
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-;nd Development Administration). Sin embargo, para asegurar|
un producfo uniforme, es necesario mezclar el material cal~
cinado'y la frita. E1 carééter altamente radiactivo del ma-
terial calcinad& hace necesario tenef un equipo de mezclado
especializado, que aumenté el coste y la complejidad de la

instalacidn.

RESUMEN DE LA INVERCICN

!

Las anteriores dificultades y otras se resuelven

por el método de la presente invencién, que emplezs un cal-
cinador de lecho fluidizado para simplificar la conversién
del residuo radisctivo liquido en una forma vitrea solidi-
fiqada. La invencidn comprende, en breves palebras, la adi-
cidn proporcional de una frita de vidrio o un material simi]
'lar, directamente s un lecho fluidizado, en el que se'recun
bre, o se mezcla Intimamente, con material radiactivo cal-
cinado. Los materiales recubiertos son de tal naturaleza

que permiten ser drenados y decantados desde el lecho direg
tamente a un horno de fusidn, para su conversidn en vidrio

1

que fija el residwo caleinado radiactivo.

-

DESCRIPCION DE LOS DIBUJOS

El dibujo es una representacién esquemdtica de
la realizacién del lecho fluidizado, " juntamente con el equj
po asociado adaptado para la calcinacién de residuos liqui-
dos, ¥y la posterior conversidén del material calcinado en

forma de vidrio, que fija el residuo radiactivo.
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-
DESCRIPCION DETALLADA DE LA INVENCION

En el procedimiénto de esta invencién, se inyec|
tan continuamente residuos concentrados de alta actividad
en un lecho fluldizado de frite de vidrio o material simi-~
lar, que sirve como lugar de reaccién para la descomposiciy
deshidratacidén y calcinacién de los residuos en éxidos s6li
dos, vapor de agua, y gases de desgomposicién. Log 6xidos
gélidos se calcinan sobre la frita de vidrio, que estd pre-
sente en el lecho fluidizado, y el material recubierto se
separe continuamente por decantacidn y/o rebose del lecho.
El paterial de frita de vidrio del lecho actia como diluyen
te del material calcinado que se estd formando en el reac-
tor, y de este modo, reduce el pfoblema del calor de la deg|
composicidén radiactiva, que de otro modo surgiria por las
altes existencias de productos de fisién en el lecho. El
uso de un material nd radiactivo en el lecho permite una am
plia variedad de composiciones de los residuwos, incluyendo
las de concentraciones de socio relativamente altas, a cal~-
cinar sin apelmazamiento.

La invencidn comprende crear un lecho fluidizado
de pa;ficulas de vidrio fluidizadas por. un medio gaseoso
tal como aire, nitrégeno o vapor de agua. Se usa aire calen
tado para precalentar el sistema hasta que el lecho alcanza
la temperatura de autoignicién del guerosenc, momento en el
que se introduce queroseno a través de un sistema de pulve-
rizadéres. También serdn suficientes otros medios para ca-
lentar el lecho, tales como calentadores eléctricos o flui-
dos en circulacidn. El material residual se atomiza con un

gas y se pulveriza en el lecho fluidizado, que se hace tra-
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bajar a temperaturas lo bastante altas pars descomponer cusl

quier sal inestable en di material radiactivo, formando

principalmente éxidos, pero inferior a la temperatura de fu}

tre alrededor de 300¢C y 1200¢C, pero generalmente estard
entre glrededor de.350°C y 7009é. La disolucidn residual
atomizada, que es principalmente nitratoé metdlicos y 4cido
nitrico, se deshidrata y se descompone en éxidos metédlicos
y de productos de fisidn, que recubren las particulas del
lecho o se mezclgn intimamente con ellas, y en productos ga
seosos. Los productos gaseosos y las particulas arrastradas
se barren de la zona de reaccién con el gas fluidizante.
Como en los procedimientos en lecho fluidizado conocidos,
el material de frita de vidrio del lecho se aflade continua-
mente al lecho para sustituir al material del lecho que se
‘separa constantemente por decantacién y/o rebose del lecho.
Se aflade material del lecho para ajustar el didmetro medio
del material del lecho a un valor entre alrededor de 100 y
400 micras. E1l uso de material de frita de vidrio no radiag]
tivo como material del lecho asegura uwna baja existencia de
productos de fisidén, productores de calor, en el lecho. El
materiél calcinado que se arrastra con los gases. que salen
del reactor se filtra de los gases, Yy, juntamente con el mg
terial calcinado, que rebosa del reactbr, se introduce en
un horno de fusibn, en el que se funde al conjunto de mate-
rial calcinado~ frita de vidrio. La masa fundida se vierte |
después en un recepticulo, se desgasifica, y se deja soli-
dificar o se trata después, por ejemplo, transformindols en
perlas de vidrio.

Mternativamente, la mezcla puede fundirse direc-
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tamente en el receptdculo, que mds adelante se Geja enfriar}

La préctica del proceso, se describe con detalle

con referencia z la figura, en la que el ntmero 10 represen.
ta de modo general el recipiente para efectuar un procedi-

miento en lecho fluidizado. E1 didmetro menor, o porcidn es.

trechada 11, contiene el medio 32 en particulas que forma
el lecho fluidizado, y el didmetro mayor; en la porcidn 12
de desprendimiento, estd sustancialmente exento del lecho

fluidizado. La parte 11 se calicnta por combustién de com-

ral u otros comb

L]

bustibles tales tomo hidrégeno, qﬁeroseno, butano, gas natu
ustibles de hidrocarburo, o, alternativamen
te, por calentemiento exterior, que no se maestra, tal como
resistencias eléctricas enrolladas situadas junto a la par-
te 11. Ya en funcionamiento, se introduce gas fluidizante,
tal como aire, en la parte 11 a través de la conduccidn 13,
que estd conectada con la fuente 22 de gas fluidizante. Se
introduce combuétible, tal como queroseno, en forma atomiza
da, en la parte 11, a través de la conduccidén 14 que ests
conectada con la fuente 23 de combustible. Se introduce un
oxidante, tal como oxIigeno, en la parte 11, bien a través
de la conduccién 14, la conduceidn 15 o por cualquier otra
conduceién alternativa que no se muestra. El residuo ligui-~
do se introduce en forma atomizada en la parte 11 del reac-
tor 10, a través de la conduccidn 15, que estd conectsda
con la fuente 24 de la alimentacidén de residuo radiactivo.
La alimentacién de residuc radisctivo se atomiza introducien
do un.gas atomizador desde la fuente 33, a través de la con
duccién 34, que estd conectada con la conduccidn 15. Alter-
nativamente, la alimentacidn de residuo puede inyectarse a

presién a través de una boquilla de pulverizacién. A través
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continua de las partfculas mayores que sedimentan en el fon.
do de la parte 11. Ia conduccidn 18 de rebose proporeciona
un medio de retlrar una parte del materlal calcinado del lef
cho fluidizado. La parte ensanchada 12 del reactor 10 es
ung, parte de despreﬁdimiento que es de mayor didmetro que
las dreas del corte transversal de la parte inferior 11, pag
ra permitir el desprendimiento de las particu;as de los ga~
ses. Los gases y lasiﬁarticulas arrastradas salen del rezc-
tor 10 por medio de la conduccidén 17, y van al separador de
gas-s6lido 35. E1 separador 35 esté preparado para la sepa~
racidén de gases, sirviendo los filtros 20 para retener cual
quier sélido fino transportado con el medio gaseoso que sa-
le del reactor 10 por la conduccidén 17. Los filtros del gas
pueden ser cualguier filtro conveniente, tal como elementos
Tiltrantes de metal sinterizado, con una capacidad de reten
¢idn de 3 mieras, u otros separadores de gas-sélido. Las
particulas sdlidas separadas del medio gaseoso que sale del
reactor 10 se retiran del separador 35 a ﬁravés de la con-
duceidn 26. La conduceidn 18 y la conduccidn 19 del reactor
10 estdn interconectadas con la’conducdiéh 26, de modo que
las pérticulas sdlidas que rebosan de la parte 11 por la
conduccidn 19 se entremezclan en la conduccién 26 con las
particulas sélidas del separador 35, y la mezcla se intro-
duce despuéds en el horno de fusidén 27. El material de vidrid
del lecho recubierto de material calcinado se funde en el
hornorde fusién 27. La masa fundida se separa despuds del
horno 27 por la conduccibén 36, y se lleva a un recepticulo
28, donde la masa fundida se deja solidificar. En caso de

pérdida de fluidizacidn, la vdlvula 29 permitiria el paso
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de material del lecho por la'conduccién 30 al receptdculo
31. En caso alternativo, la conduccién 30 podria conectarse
con el horno de fusidn 27.

En. lugar de usar un horno de fusién por separado,
el receptdculo 28 puede calentarse a una temperatura sufi-
clente para fundir la frits de vidrio.

En la préctica de esta invencién, ios gases flui-
dizantes entran en la parte 11 a una velocidad suficiente
para fluidizar eficazmente el material hasia el nivel desea
do por medios conocidos en la técnica. En general, el ges
fluidizante se introduce a una velocidad de paso controlada
de alrededor de 0,27 a alrededor de 0,33 metros por segundo.
Una carga inicial de particulas que tienen un intervalo de
tamafios de alrededor de 10C a 600 micras forman el lecho
que se fluidiza fdcilmente por un medio fluidizante. El ma-
terial del lecho, en la puesta en marcha, puede ser distin-
to de la frita de vidrio, tal como altmina o gilice, si se
produjeran temperaturas superiores al punto de fusién de la
frita de vidrio por inflamacidn del combustible. Una vez al
canzada la temperatura de trabajo del lecho fluido, se afia-
diria frita de vidrio para sustituir el material original
del l;ého. La disolucidn de alimentacién que contiene el re
siduo radisetivo se introducen en forma atomizada en el le-
cho fluidizado a una velocidad apropiada para la capacidad
de calecinacién del calcinador, Cuando el material radiacti-
vo residual se calcina sobre las particulas del lecho flui-
dizadé,,las particulas se éescargan del lecho fluidizado a
ﬁna velocidad'controlada por el operario del proceso.

Las particulas de frita de vidrio que forman el
lecho fluidizado pueden ser de diversas composiciones de vil

drio. El vidrio ha de seleccionarse para que dé las caracte
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’;istieas del producto fiﬁal deseado. En genepal, la frita
de vidrio de borosilicato es el material preferido para fori
mar el lecho fluidizado.

Como la invencién se refiere a la calcinacién de
residuos liquidos que contienen materiales radiactivos, el
reactor de lecho fluidizado paré tal proceso ha de montarse
en un espacio protegido con una atmésferé,oontrolada, y es-
tar equipado con controles remotos para manejar los materig
les. Pueden usarse diversos materiales conocidos para cons-

truir reactores fle lecho fluidizado para la construccidn
{

del resctor 10. Mo se requiere un nuevo disefio de equipo pa

ra efectuar el proceso de esta invenciédn.

Las ventajas del empleo qe material de vidrio cg
mo material del lecho en un lecho fluidizado para la calci-
nacién de residuos radiactivos incluyen la reduccidn ée los
problemas de eliminacién de calor de descomposicidén radiac-
tiva, gracias a las reducidas existencias de pfoductos de
fisién, la simplificacién del control del tamafio de parti-
cula y del control del nivel del lecho, la supresidn de
equipo mecdnico para mezclar residuo calcinado y frita de
’vidrio, vy el permitir manejar una gama ‘mds amplia de mate-
riales residuales radiactivos. _

En este procedimiento, la proporcién de vidrio
a material'radiactivo puéde variarse segin se desee para

cumplir con la especificacién de la operécién ¥ la forma

dedor de 1,5 a 1 a alrededor de 5 a 1.
En una realizacién de la invencidn, el recipien-

te de calecinacidén es de una seccidn de lecho fluidizado cug
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drada de 17,1 cm de lado, y una seccidn de desprendimiento
de 23 cm de lado. Se usa una cdmara de filtracién de un did
metro de 30,5 ocm, que contiene siete filtros de metal sinte
rizado de 91,5 cm. de largo por 5,8 cm de didmetro, para sey
parar los finos arrastrados del éas de escape del proceso.
Los filtros se someten periddicamente a un soplado en direct
¢ién contraria al flujo, por medio de impulsos de aire a alt
ta presidn, para desprender el material en particulas. El
gas de escape filtrado se hace pasar después a través de un
condensador y un sistema depurador para su limpieza. Duran-
te el funcionamiento de esta invencidn, se fluidiza el le-
cho de frita de vidrio de borosilicato de alrededor de 300
micras, mientras se suministra calor de proceso por medio
de la combustién de aire y queroseno directamente en el le-
cho. Se introduce la alimentacidén de material residual a
través de una boquilla de atomizacidn por aire, y tiene lu-
gar la reaccién de calcinacién. Se afiade continuamente mate
rial del lecho. Se mantiene en el lecho una temperatura de
5009C. Las particulas recubiertas de material calcinado se

dejan rebosar y/o decantar del lecho para mantener el grado

s6lidos al lecho depende de la operacién de formacidén de vi
drio, y tiene que ser de un exceso de glrededor de 1,5 par-
tes de material del lecho por 1 parte de material caleinadol
El producto calcinado tiene un didmetro medio
comprendido entre 100 y 400 micras aproximadamente. El ta-
nafio éel producto calcinado se controla por la velocidad de
adicién del material del lecho, variando las velocidades de
alimentacién, ajustando las velccidades de gas atomizador,

y variando ;a velocidad de retirada de material del lecho
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Eel reactor.

Una vez descrita anteriormente una realizacién
preferida segln la presente invencidn, los expertos en la
1técnica admitirdn que puedén usarse modificaciones y alter-
nativas de la esiructura descrita, as{ como del procesc,
comprendidas en el espiritu de la invencién. Por consiguien

te, sélo se considera limitado el objeto de la invencién

por lo indieado en las reivindicaciones que siguen.
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REIVINDICACIONES

Los puntos de invencidn propia y nueva que se
presentan para que sean objeto de esta solicitud de Patente
de Invencién, en Espafia, por VEINTE afios, son los que se re
‘oogen en lag reivindicaciones siguientes: '

18.~ Un procedimiento para la vitrificécidn de
residuos que contienen materiales radiactivos, que compren~
de éstableqer un lecho de partficulas formadoras de vidrio
en un reactor, fluidizar el lecho por un medio gaseoso, pult
verizar los residuos que contienen material radiactivo en
el lecho fluidizado, con lo que los metales y los productos
de fisién que hay en dicho material residual se calcinan s
bre las partfculas del material del lecho y la parte restan
te del residuo se vaporiza, separar las particulas formado-
ras de vidrio y el residuo calcinado del reactor.

28 .- Un pfocedimiento seguin la reivindiecacidn 18,
en el que las particulas formadoras de vidrio son frita de
vidrio. '

38,~ Un procedimiento segln la reivindicacidn 18,
boroé&licato.

48, Un procedimiento segtn la reivindicacidn 18,
en &1 que el tamafio de las particulas formgdoras de vidrio
es de un didmetro medio de entre 200 y 400 micras.

58,- Un procedimiento segin la reivindicacibn 18,
en el que el lecho fluidizado se mantiene a una temperatu-
ra de alrededor de 3002C a 7002C.

62.- Un procedimiento segin la reivindicacién 12

en el que el lecho se calienta por combustién de combusti-
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72.- Procedimiento segin -la reivindicacién 1z,
en el que las particulas que fofman el vidrio y el residuo
caléinado procedente del reactor se retiran a un horno de
fusidén y se‘fundén en é1, y ei material fundido se enfria
a continuacidn.

82.-. Un procedimiento seglin la reivindicacién
72, en el Qﬁe el material.fundido se séoa del horno de fu-
sién antes de ‘enfriarlo. |

92.- Un procedinmiento para la vitrificacién
de residuos qué contienen materiales radiocactivos.

Tél y como se ha descrito en la Memoria que’ an-
tecede, representado en los dibujos que se acompaiian y pars;
los fines gue se han esfecificado.

Esta Memoria consta de trece hojas escritas a

méquina por una Sola cara. _
Madrid, (7,MAY1979
P.A.

Alberte ae Blzaby
rFddey] .
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