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La presente invencidn se refiere a un nuevo procedi-
miento de acondicionamiento de productos de fisidn procedentes
del reprocesamiento de combustibles irradiasdos por via seca,
que permite obtener un producto resultante que ofrece una gren
estabilidad con relacidn al entorno.

Es bien conocido por el tdenico en la materia qus
el reprocesamiento de combustibles irradiados se efectia prin-
cipalmente por el procedimiento de via acuosa dando productos
de fisidn en solucidn de alta actividad.

) La literatura especializada ha propuesto tambidn
procedimientos de concentracidn y de acondicionamiento de los
efluentes radiocactivos procedentes de las instalaciones de re-
procesamiento de log combustibles irradiados y transformarles
en una masa sélida, practicamente insoluble y de pequefio volus
men, destinade al almacenaje a lgrgo plazo.

Por este motivo se ha preconizado en el caso de los
efluentes liquidos que contieﬁen productos de fisidn, separar
los radio-elementog de la fase acuosa de tal forms que tras hag
ber sido purificada, este fase pueda ser reintroducida sin pe-
ligro en las vias naturales tales como rios, arroyos... En
cuanto a la fase sdlida asf extraida, sea introducida en un rg|
cipienterestanco ¥ almacenada en esta forma hasta la extincidn
de la emisidn radiocactiva en un local que asegura la completa
proteccidn radioldgica.

i Ahora bien, todos los procedimientos conocidos, por
muy Interesantes que sean, no aportaban soluclones plenamente
satisfactorias al gran problema del acondicionamiento ds los
efluentes radloactivos sdlidos procedentes de la recuperacidn

de los productos de fisidn por via seca.

Hasta entonces, el acondicionamiento de los polvos
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de elementos radioactivos recuperados por una u otra de las
vias huimeda o seca, consistfa, como ya se ha indicado, en intrg
ducir estos polvos en receptdeulos estancos, despuds colocar eg
tos receptdeulos en un recinto hecho de cemento de gran espe-
sor, estanco a las radiaciones,hasta su extincidn natursl.

Tal procedimiento de acondicionamiento exigfa la uti+
lizacidn de medios de seguridad draconianos tanto en el momen-
to del rellenado de los receptdculos como durante las manuten-
ciones hacla el almacenaje, para evitar cualquier fuga de pro~
ducto cuya inhalacidn o ingestidn provocaria dafios para el hom-
bre.

Debido a esto, ante tales riesgos, la solicitante,
prosiguiendo sus investigaciones, ha encontrado y pussto a pun
to un nuevo procedimiento de acondicionamiento de los productos
de fisidn que aporta una verdadera solucidn a los inconvenien-
tes mayores anteriormente citados.

El procedimiento segun la invencidn se caracteriza
porgue se forma una mezcla que comprende una proporcidn mayor
de una zeolita y una proporcidn menor de un producto de fisidn,
bruto de tratamiento, porque esta mezcla se lleva a su tempera-
tura de fusidn y a continuacidn se mantiens a esta temperatura
hasta la obtencidn de una fase homOgehea que se deja refrige-

Irar.

El procedimiento segin la invencidn es tal que permi-
te obtener la formacidn de un producto mineral de estructura qi
finida. |

En su acepcidn mds general, el procedimiento consistd
en mezclar intimemente una proporcidn mayor de una zeélita que
responde a la férmula gensral
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con una proporcidn menor de productos de fisidn en estado de
polvo, en tratarla térmicamente a una temperatura de al menos
1200°¢C.

En esta férmula representativa de zeolitas, M puede
ger sodio, potasio, rubidio, cesio, calclo, estroncio o ba-
rio, mientras qus n ¥y m estan relacionados entre si por la re-
lacidn n/m que puede variar entre 2 y 16.

En cuanto & los productos de Pfigidn, estos estan
constituidos por la mezcla de los fluorwros de los cationes
procedentes del conjunto de los productos de fisidn de entre
los ®duales los principales son: sl estroncio, el cesio, el ru-
tenio y ellconjunto de las tierras raras que contengan aun tra-
zas de transurdnidos.

' De una manera preferents, esta mezcla Intima de zeo-
lita y de productos de fisidn en estado de polvo es#é consti-
tuida por al menos 75 % en peso de zeolita y como mdximo 25 %
en peso de productos de fisidn.

El tratamiento térmico de la mezcla precitada compren
de en primer lugar una elevacidn de la temperatura hasta 1200°C
al menos, segin una velocidad del orden de 4°C/mn al menos, se-
guido de una residencia a esta temperatura hasta la obtencidn
de la fase homogenea, termindndose el citado tratamiento por la
refrigeracidn lenta del material obtenido.

Merced a la conjuncidn particularmente favorable de
la composiecidn de la mezcla y de la velocidad de elavacidn de
la temperatura, los elementos tales como el cesio y el rutenio
forman compuestos estables con la zZeolita antes de aléanzar au
temperatura de sublimacidn.

Asi, el producto mineral de estructura definida, que

resulta del procedimiento segin la invencidn, presenta la inmen
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sa ventaja de ser particularmente estable con relacidn al en-
torno, de una estabilidad del mismo orden de magnitud que la
de la vitrificacidn pero limitando la volatilizacidn del fluo~
ruro de cesio en el transcurso de su elaboracidn.

Finalmente, ol producto mineral de estructura defi-
nida obtenido segun el procedimiento de la invencidn, se colo-
ca en contenedores, ulteriormente almacenados por ejemplo en
sllos cementados, estancos a 1as radiaciones.

Tal como se presenta, el procedimiento permite obte-
ner un producto, fuente de una emisidn radicactiva pero que
ofrece durante su manipulaéidn riesgos muy reducidos para el
hombre y para la naturaleza, puesto que estd en forma no dis~
persable e insoluble en agua y los diversos disolventes, que
no pusde participar por tanto en los procesos de mataboliza-
cidn.

En ciertos casos, puede ser interesante inxroductr-
en el seno de la mezcla precitada al menos un adyuvaente que
tenga la propledad de disminuir la temperatura de fusidn. Este
adyuvante se elige de una manera tal que el producto mineral
obtenido tras la fusidn presente las mismas inocuidades con re
lacidn al entorno que el obtenido sin introduccidn de adyuvan-
teo. '

EJEMPIO 1
Se ha acondicionado un residuo de fluoruros radioac-
tivos procedentes de la fluoracidn de wn dxido de uranio con
una mezcla de dxidos metdlicos.
El fluoruro de fisidn tenfa la composicidn siguiente
antes del acondiclonamiento: .
Lafy 51 %
ZrFy 21 %
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| en peso de una zeolita que tiene la composicidn siguiente:

BaF, + SrF, 7 %
Ca¥ 8 4
xRuyF 4 %
otros fluoruros 9%

25 partes en peso de esta fisidn se han mezclado con 75 partes

Esta mezela Intims se ha llevado a 1200°C segén un
programa de elevacidn de temperatura de 450°C por hors, a con-
tinuacidén se ha mantenido a esta temperatura una hora, y final-
mente se le deja refrigerarse naturalmente.

| Se ha obtenido entonces un "culote" de aspecto vi-
treo, troceado y molido se ha sometido a la accidn de una fuen
te de rayos X. Ia difraccidn de estos rayos ha permitido po-
ner en evidencia~los compusstos siguientes:

A1S1,0gNaCs ‘

510,42rNa,

FalyS51504,F

RuF-Ba

(A151,04Na)2 Ba

(A1si0gNa)2 sr ,
a8l como de la zeolita de partida totalmente dehidratada:
Si7A1016Na.
EJEMPIO 2

Se ha verificado que el producto mineral de eatructmu|

ra definida, obtenido segun el procedimisnto de la invencidn,
presentaba una excelente inoculdad con relacidén al agua.
Para hacer esto, se han preparado, segin el procedi-

miento, 5 "culotes" constituidos por 22 % en peso de CsF y T78%
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en peso de zeolita.

El CsF, antes de fusidn, tenia una radiocactividad de
5.10'2/u01 por centimetro cubico, y la fusidn con la zeolita
le hace perder menos del 1 % de esta radioactividad.

Ios "oulotes" se han sumergido, algunos de ellos,
en agua destilada, otros en agua de lluvia durante varias semg
nas. |

Cada semana, 20 ml de agua se han tomado de cads
recipiente, y se han reemplazado por agua fresca.

Se ha medido entonces la radicactividad del agua
tomada que se ha mostrado siempre inferior a 107 /uCi por mili

litro, inferior a la CMA del cesio 137, que es de 2.10™7 04/m3l

Asi puds, el producto resultante de la fusidn de fie
sidn y de zeolita se revela muy perfectamente ingoluble en
agua.

Descrita suficientemente la naturaleza del invento, |
asf como la menera de realizarlo en la prdctica, debe hacerse
constar que las disposiciones anterlormente indicadas, son sug
ceptibles de modificaciones de detalle en cuanto no alteren

su principio fundamental.
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.| 1la temperaturas de fusidn es de 4% por minuto al menos.

REIVINDICACIONES

18.~ Procedimiento para el acondicionamiento de los
productos de fisidn procedentes de un reprocesamiento de com=-
bustibles irradiados por via seca, con vistas a realizar un
producto resultante, que ofrezca una gran inocuidad con rela-
¢idn al ambiente, caracterizado porque se constituye una mez-
cla que comprende una proporcidn mayor de una zeolita de fér-
mula nSi0p, m Alp03, M0, zHO y una proporcidn menor de
ﬁroductos de fisidn brutos de tratamiento, 1llevdndose la mez—-
cla a su temperatura de fusidn segn una velocidad apropiada
de elevacidn de #eﬁperatura, Yy por@ue se mantiene esta tempe-
ratura hasta la obtencidn de una fase homogenes y se deja re-
frigerar.

¢ 2%.- Procedimiento de acondicionamiento segin la

reivindicacidn 1, caracterizado porque la mezcla estd consti-
tuida por al menos %S %4 de zeolita y como mdximo 25 % de pro-
ductos de fisidn.

38.~ Procedimiento de acondicionamiento segin la
reivindicacidn 1, caracterizado porque la temperatura de fu-
sidn de la mezcla constituida por la zeolita y los productos
de fisidn es =l menos de 1200°C.

48,~ Procedimiento segin la reivindicacidn 1, carac-

terizado porque la velocidad de elevacidn de temperatura hasta

58,- Procedimiento de acondicionamiento segin las
reivindicaciones 1 a 4, caracterizado porque la zeolita perte-
nece al grupo qﬁe responde a la fdrmula general nSiOp, mAl 03,
MO, 2H,0, en la que M puede ser sodio, potasio, rubidio, ce-
sio, calcio, estronecio o bario y en la que la relacidn n/m pue+

de varizr de 2 a 16.




10

-Q .

68.~ Procedimiento de acondicionamiento segun las
reivindicaciones 1 a 5, caracterizado porque se introduce al
menocs un adyuvante en la mezcla constituida por la zeolita ¥y
los productos de fisidn con objeto de rebajar el punto de fu~
sidn de la citada mezecla.

78.~ Procedimiento para el acondicionamiento de
los productos de fisidn procedentes de un reprocesamiento de
combustibles irradiados por via seca, tal y como queda sustan-
clalmente descrito en la preéente Memoria.

Esta Memoria consta de 9 hojas, escritas a mdquina

por una sola cara.

Madrid o3 JUN, 1978
URANIUM PECHINEY UGINE KUHLMANN

¥ MR ACERO Y PORTO

Mty Elimader
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