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I. INTRODUCCION



El reactor JEN-1 opera con un combustible nuclear constl^ 
tuldo por una aleacidn uranio-aluminio que contiene 4,05 Kg. 
de uranio-235* Cada elemento combustible, tipo MTR (material 
testing reactor), estd formado por diez plaças planas de di- 
mensiones 7# 1 x 7 2 ,2 x 0 ,2!) cm. Juas plaças estdn formadas 
por un ndcleo dentral (parte activa) de aleacidn de uranio- 
-aluminio (3 2,3^ uranio enriquecido al 1 9*8^ en uranio-2 3 5)*

Estos elementos combustibles durante su permanencia en el 
reactor, queman mediante un proceso de fisidn nuclear, parte 
de uranio-2 3 5 produciendo energfa y una serie de isdtopoa ra 
diactivos denominados productos de fisidn. La disminucidn 
del contenido en uranio-2 3 5, as! corao la acumulacidn de cier 
tos productos de fisidn, de alta seccidn eficaz para absor­
ber neutrones, détermina que los elementos combustibles, dejs 
puds de ser irradiados durante un cierto tiempo, deban ser 
evacuados del reactor y sustituldos por nuevos elementos.

De estos combustibles irradiados es interesante, desde el 
punto de vista econdmico, tratar de recuperar el uranio-2 3 5  
no gastado y el plutonio que se baya podi do producir, dando 
lugar al proceso conocido como tratamiento de los combusti­
bles irradiados en el que se separan por una parte la mate­
ria fisionable y por otra, unos residuos radiactivos que con 
tienen los productos de fisidn.

Antes de ser sornetidos a tratamiento qufmico, los elemen­
tos combustibles se dejan "enfriar" durante unos moses. Du­
rante este perfodo de "en» riamiento" los productos de fisidn 
de 'ida corta desaparecen por un proceso de desintegracidn 
radiactiva, disminuyendo notableraente la radiactividad de 
los elementos,

El tratamiento qufmico consiste en la disolucidn de los 
elementos combustibles en dcido nftrico, separacidn de ura­
nio y plutonio y purlPicaciones finales de cada uno de ellos. 
En este tratamiento qufmico se producen ijuios residuos radiac



tivos que no pueden ser evacuados de la planta del proceso da 
da su toxicldad radlobloldgica.

begdn el contenido en radiactividad los residuos de una 
planta de tratamiento de combustibles irradiados se clasifican 
en; Residuos de Alta Actividad (RAA), con un contenido del or 
den de curios/l.; Residuos de Actividad Intermedia (RAl), con 
un contenido del orden de milicurios/l•; y, Residuos de Baja 
Actividad (RAR) con un contenido del orden de raicrocurios/l,

Los RAA deben ser almacenados durante largo tiempo de forma 
segura en materiales inertes contenidos en estructuras geoldgi 
camente astables hasta que su actividad decaiga y llegue a ser 
inferior a la mdxima perraisible, El almacenamiento de estos ve 
viduos es tanto rads costoso cuanto mayor es su voluraen, por lo 
que es conveniente econdmicamente concentrarlos hasta el limi­
te en que algunas de las sales disueltas pueda precipitar, ya 
que es adn mds diffcil el manejo de los residuos sdlidos que 
el de los llquidos.

En los palses de escasa densidad de poblacidn se han encon- 
trado y desarrollado radtodos seguros y econdmicos de almacena­
miento permanente de estos residuos en parajes despoblados (det 
siertos, zonas dridas, rocosas, heladas, etc,) los cuales han 
sido debidamente cercados, seflalados y aislados, En aquellos 
pafses en que el nilmero de habitantes por unidad de superficie 
es mayor, la solucidn dada no ofrece tantos atractivos, Ello 
ha hecho nacer una tdcnica de tratamiento de estos residuos pa 
ra convertirlos en productos de alguna utilidad pudiendo asf 
encontrar mds fdcil acceso al mercado como sul)productos •

En el proceso de separacidn de uranio y plutonio del combus^ 
tible nuclear irradiado tipo MTR, utilizado en el reactor nu­
clear JEN-1 de la junta de Energfa Nuclear, se producen unos 
residuos de alta actividad que contienen aproximadamente: dci- 
do nftrico IM, nitrato de aluminio 1,2M y nitrato mercdrico, 
utilizado como catalizador en la disolucidn del combustible,



0 ,005nî junto con los productos do fisidn en concentraciones 
inferiores a 10"^M, y algunos productos de corrosidn; la activ^ 
dad de esta solucidn es del orden de 1 0 ,9 curios/litre.

De estos residuos es interesante separar el cesio-137 y el 
estroncio-90, no solamente por sus crecientes aplicaciones en 
la industrie, sino, tambidn, porque de este modo se puede redu 
cir el tiempo de almacenamiento de los residuos ya que estos 
dos radioisdtopos tienen perfodos de semidesintegracidn unas 
quince voces superior al de los derads productos de fisidn,

Debido a la gran diferencia entre las concentraciones de los 
radioisdtopos y el aluminio, cualquier tipo de separacidn di­
recte de los primeros se ve interferido por la enorme cantidad 
présente del segundo, Tampoco es posible una concentracidn no­
table de la solucidn de residuos para su posterior almacenamien 
to ya que a partir de una molaridad de 2 en aluminio existe el 
peligro de la formacidn de nitrato de aluminio sdlido. Por otra 
parte, la formacidn de complejos entre los iones aluminio y tar 
trato, para evitar la interferencia de dste en la separacidn 
de los radioisdtopos, tiene el inconveniente de la gran canti­
dad de esta sustancia que hay que aftadir existiendo la posibi- 
lidad de que précipitera cualquier otro producto y, sobre todo, 
que para estas grandes concentraciones de tartrato, al variar 
el pH de la solucidn existe la posibilidad de precipitacidn de 
los bitartratos alcalinos.

Dadas las dificultades de separar directamente los radioisd 
topos de vida larga, cesio-1 3 7 y estroncio-9 0 , por la interfe­
rencia habida con el aluminio, se pensd separar previamente dsi 
te, Por otra parte, la gran cantidad de idn nitrato en la solu 
cidn ^(N0~ ) ^  4,5my hizo interesante el proceso de separar 
el aluminio cristalizdndole como nitrato de aluminio nonahidra 
tado (NAN), Cualquier tipo de precipitado del aluminio para s^ 
pararle de la solucidn tendrfa el inconveniente de que arras- 
trarfa consigo, por absorcidn u oclusidn, un porceritaje de 
los productos de fisidn, l1 NAN tiene la ventaja de que no ab­
sorbe los productos de fisidn sino que los que le pueden conta 
minar es por oclusidn o mojadura de los cristales; y, sobre 
todo, de que su solubilidad en dcido nitrico concentrado



varia notablemente con la temperatura por lo que se puede fdciJL 
mente disolver y recristalizar sucesivas veces separando de 4l 
cada vez una mayor cantidad de productos de fisidn y pudiendo 
llegar a separar el aluminio totalraente descontaminado o , cuan 
do menos, hacerlo pasar a formar parte de los residuos de baja 
o de intermedia actividad,

Una vez separado el aluminio y destrufdo el dcido nftrico 
queda aquf una solucidn similar a la Purex de la que los inve^ 
tigadores americanos ya han logrado separar el estroncio y el 
cesio, Siguiendo, pues, la bibliograffa se sépara el cesio por 
intercambio idnico, habiendo sido llevada previamente la solu­
cidn a pH sr 5, El estroncio se sépara de los demds productos 
de fisidn mediante très ciclos de extraccidn con disolventes 
tambidn a pH = 5,

Asf pues, se aborda aquf el probleraa de concentrar los resj. 
duos de alta actividad y de separar de ellos los radioisdtopos 
de cesio y estroncio. Se ha tratado aderads de conseguir un dia 
grama de flujo del proceso para recuperar estos radioisdtopos.

En el presents trabajo se realiza un estudio sobre las solu 
bilidades de los nitratos de aluminio y estroncio en raedio nf­
trico, y la influencia de la temperatura y de la normalidad del 
dcido,

Se estudia asfraismo, un radtodo de separacidn del aluminio 
por fusidn-cristalizacidn y su descontaminacidn de los produc­
tos de fisidn. Sobre este mdtodo se ha presentado una solici- 
tud de patente de invencidn admitida con fecha de antigüedad 
del 6-XXI-6 9 y con el ndmero 374,349*

Se ha realizado un estudio sobre la destruccidn del Acido 
nftrico concentrado con azdcar obtenidndose la relacidn molar 
dptima de ambas sustancias para verificar la destruccidn del 
idn nitrato,

^e han llevado a cabo experiencias de separacidn por inter-



cambio idnico del cesio con algunas résinas cambiadoras inor* 
gdnicas estudiando las variables de pH y temperatura. Se eli 
gid finalmente la résina Abedem por estimarse la de condicio 
ne8 dptima8,

Finalmente, se ha comprobado que tambidn se puede separar 
el estroncio de este tipo de residuos por extraccidn liquide 
-liquide con dcido di-2-etil-hexil-fosfdrico (D2EHPA),
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ESTUDIO BTP.LIOGnAFTCO



••

2.1. TRATAMIENTO DR LOS COMBUSTIBLES IRRADIADOSi IComo ya se ha citfido anterlorniente, es conveniente recupe- 
( rar de los combustibles irradiados el material fisionable dado 4

el elevado valor que dste tiene en el mercado,
rr

Se han desarrollado dos lineas principales en el tratamien- f
to de los combustibles irradiados * J

El tratamiento por "via seca" se basa fundamentalinente en 
la mayor volatilidad (l) de los haluros de uranio y plutonio |
respecto a la de los baluros de los productos de fisidn de vl- I 
da larga. Este procedimiento no ha sobrepasado la escala pilo- y 
to debido a los grandes problèmes tecnoldgicos que présenta,r ; I

El tratamiento usado ampliamènte a escala industrial es el |
de "via hdmeda", basado en la extraccidn 1iquido-liquide, adn | 

 ̂ fdsfato de tributilo, proceso Purex (2,3), La extraccidn liqt^ |
do-liquide, ademds de utilizarse para la separacidn y purifi- M

cacidn de uranio, plutonio y torio, se ha extendido a otros ao 
tinidos taies como el protactinio ( 4 ,  5 ) , neptunio (d), ameri- 

I cio y curie (7 # 8 )# asi comô para aislar productbs de fisidn
especificos taies como estroncio, promecio (9 )* tecnecio (7 )» 1
cerio y cesio (9 ).

El proceso seguido para el tratamiento de los elementos com I 
bustibles irradiados tipo MTR en la Junta de Rnergia Nuclear | 
es el de "via hdmeda" y es una variante del proceso Purex deno If 
minado Purex-25 (10), El alto cqntenido de aluminio en el ele- | 
mento combustible hace que tanto la disolucidn como la extrac- y 
cidn liquido-liquido tengan caracteristicas especiales en este I 
caso, 1

Una vez sacado el combustible nuclear del reactor y despuds | 
de dejarlo "enfriar" durante algdn tiempo, se lleva a cabo prl f 
meramente el desenvainado y la separacidn de los elementos que | 
lo constituyen, Estos elementos formados por aleacidn de uranio-I

y 
y



G:
-alttmlnio se disuelven posterlormente con dcldo nitrico utili- 
%dndose idn mercdrico como catalizador (il) y  tina ulterior ex- 
traocidn liquido-liquido oon fosfato de tributilo sépara el 
uranio y plutonio dejando en el refinado una solucidn de resi- tl 
duos de alta actividad que contiene los productos de fisidn* f

En la figura 1 se da un esquema del proceso seguido para 
tratar el combustible nuclear*

2.2. RESIDUOS RADIACTIVOS |IUn importante problème que debe tener en cuenta todo centro 
nuclear es el alto campo de radiactividad que producen sus resi | 
duos. Estas radiaciones interaccionan con la materia oausando 7̂
efectos nocivos tanto a los organismes vivientes como a las |
sustancias inanimadas, por lo que es neoesario eliminar o aima  ̂
cenar, despues de un previo tratamiento, estos residuos radia^ y 
tivos. ■ IîPara el tratamiento de estos residuos se suelen seguir dos y
tdcnicas générales : dilucidn-dispersidn y concentracidn-almac^ 
namiento. La primera se da solamente en los residuos de baja 4
actividad, que mediante una dilucidn raoderada pueden llegar a
tener una actividad inferior a la mdxima permisible y ser asf |
evacuados a un rfo o al mar$ pero esta solucidn tiende a usar- 
se cada vez en manor grado, \

'X
Teniondo en cuenta las concentraciones mdximas permisibles

de actividad de los mds importantes productos de fisidn, dadas
en la Tabla 2,1, y que los residuos de alta actividad (RAA)
tienen del orden del curio de estroncio-9 0 por litre, se obtie
ne que para llevar esta actividad a la radxima permisible se n^

9cesita diluir cada litro de residuos con lo litros de agua. 
Asf, pues, la dilucidn hasta la concentracidn mdxima permisible 
y posterior dispersidn de los KAa es casi imposible. Por tanto,
en los residues de media y alta actividad se utilize la segun- 4 
da solucidn citada de concentracidn y almacenamiento en lugar | 
seguro, '



NO,H

2 +TBP

- Purificocion de U y Pu.

A Residuos de Alto Actividad.

Disolucidn

DesenvoinadoReactor

Extraccidn liquide-iiquido.

Separacidn de U y Pu

NO3H 'v i^oM

/IKnoj)

Prod, corrosidn. 

Prod, de fisidn.

10,9 c/L.

FIG.I.-DIA6RAMA DE FLUJO DEL PROCESO SEGUIDO PARA 
TRATAR EL COMBUSTIBLE NUCLEAR IRRADIADO.



TABLA Z.l
'i

CONCBNTRAClONBS MAXIMAS PERMISIBLES DE MATERIALES RADIACTIVOS(1S|

Nivelas mdxiraoB permitidos

Radioisdtopo Agua (/y c/ml. ) Aire (/^c/«l* )

Estronci0-90 1 .10-^ i.io”:o
Zirconio-95 1 .10”®
Niobio-95 i.io”^ 3 .10”®
Rutenio^lOd 1 .10"'* 2 .10”^
Iddo-1 3 1 2.1o”5 3.10”^
Cesio-137 2 .10“'* 5.10”^
Cerio^l44 I.IO”'* 2 .10”^
Promecio-l47 2 .10”^ 3 .10”®

2*2*1# Alm»c»naalento de loa RAA

Puesto que loa residues liquides de alta actividad deben ser 
almacenados» todo tratamiento previo debe ser hecho en orden a 
mejorar en economia o se^uridad este almacenamiento• Para redu 
cir el costs de almacenar los residuos» dstos deben ser concen 
trades por evaporacidn; pero esta concentracidn tiene sus Ifmdl 
tes como es el que no aparezcan precipitados en el concentrado*

Una vez c one ent rad o s los residuos se deben almacenar en tan
ique S adecuadamente refrifrerados para impedir que el Ifquido pu^ 

da autohervir, por absorber la enerfrla de desint egracidn» dan­
do unos gases radiactivos y quedando un sdlido muy activo en 
el fondoi dsto sin contar que la presidn en el tanque podrfa 
hacerse muy elevada y dar como resultado la explosidn o resqu^ 
brajamiento de dste esparciendo al medio ambiente todos los 1^ 
quidos radiactivos residuales*

*i

El mdtodo de almacenar los RAA en tanques se acepta como 
transitorio y se investira la forma de obtener sdlidos estables



de eetoe residuos, para su almacenamiento definitive# Puesto > 
que los residuos de alta actividad contienen grandes cantida- | 
des de estroncio-90 y cesio-137, radioisdtopos de un P . S . D . tide 30 afios, se requerlrlan clentos y hasta miles de afios y 
para que la actividad de estos residuos disminuya a un nivol en | 
que puedan ser evacuados» Asl, pues, es imposible garantizar t- 
la seguridad de un almacenamiento en tanques hasta que la adti / 
vidad disminuya adecuadamente, debido principalmente a que ouajt ̂  
quiera que sean los materiales utilizados en la construccidn ï-de los tanques el riesgo de corrosidn no es completaniente'nulo  ̂
para un largo periodo de almacenamiento» Otro gran inconvenien 
te de almacenar los residuos liquides en tanques es que por el ; 
calentamieato de la disolucidn, debido a la radiactivldad, se 
necesita una refrlgeracidn endrgica y una agitacidn permanente 
a fin de impedir la formacidn de precipitados y la de puntos 1 
calientes ; todo dsto, aderads, obliga a mantener un riguroso y - 
constante control (temperatura, presidn, nivel, etc ») del aima ; 
cenamlento»

Un camino mds seruro para el almacenamiento de estos resi­
dues es convertirlos en sdlidos inertes y enterrarlos en este 
estado; con lo cual se confina la radiactivldad en sdlido qul- 
micamente astable, poco soluble en agua y résistants a su pro- j 
pia radiac idn; siendo ademds, pequefia la vigiloncia del almac^ 
namiento. Se han estudiado diferontes soluciones de este mdte- 
do entre las que se destacan la incorporacidn de los residuos i 
en asfalto, oemento, o materiales cerdmlcos, y la vitrificacidn*

iLa incorporacidn en cemento (13) présenta ciertas ventajas 
como son; la simplicidad del equipo requerido, la ausencia de 
calentamlento y de riesgo de incendio y la utilizacldn de una % ̂ 
materia prima tan coradn como el cemento» Por el çontrario, es­
te mdtodo tiene inconvenientes taies como el tiempo de duracidn 
de la coagulacidn del hormigdn, aumento importante del peso y 
del voluraen obtènido en comparacidn con el volumen inicial de 
los residuos a tratar, velocidad de lixiviacidn de la radiaoti 
vidad relativamente Importante, y liraitacidn del contenido de | 
sales de la disolucidn en razdn a la mala resistencia mecdnioa 
del sdlido obtenldo»

(a) P*S»D» n Periodo de aemidesintegracidn



Las principales ventajas que présenta el mdtodo de incorpo­
racidn de las sales de los residuos en asfalto (l3,l4) son: no jf'table reduccidn de volumen y peso de los residuos, inercia qui l 
mica y bloquiroica del sdlido obtenldo, ddbil velocidad de lixjL  ̂
vlacldn, estabilidad a la radiacidn, residue final sdlido homo 
gdneo e impermeable, poco sensible a la erosidn y resistente 
raecdnicamente• Los dos principales inoonvenientes son: ddbil 
coeficionte de transferencia tdrmica del sdlido y riesgo de cra‘; 
queo del asfalto y peligro de inflamacidn a temperatures supe- 
riores a los 2509C»

Bn cuanto al mdtodo de incorporacidn en materiales cerdmi-  ̂
COS (1 3 ) todavia se encuentra en la fase de estudio en labora- | 
torio. f

Para los residuos de muy alta actividad la vitrificacidn ha 
sido aceptada como la solucidn mds adecuada (1 3). En el centro 
de Harooule (Francia) se ha constmfdo una planta pilote de vjL ' 
trificacidn que ha fabricado bloques de vidrio, conteniendo los î 
productos de fisidn, que se almacenan posterlormente en un foso i 
de cemento refrlgerado por un tiro forzado de aire, obtenidndo 
se resultados satisfactor!os (15)• 6

I
Otro camino para reducir a sdlido los residuos de alta actl. « 

vidad es la compléta evaporacidn y la calcinacidn del sdlido
résultante. Este mdtodo es mds prometedor en residuos de alta i'Iconcentracidn de aluninio ya que despuds de la calcinacidn que 
da un dxido de aluminio refractario que contiene los productos j 
de fisidn (I6 ), Problèmes importantes de este mdtodo son la vo I 
latilidad de rutenio radiactivo durante la evaporacidn y la IjL  ̂
xiviacidn del cesio del sdlido calclnado, asl como la baja con | 
ductividad tdrmica de los dxidos obtenidos y su inestabilidad 4 
f rente al autocalentamiento. ..r

2.3. PRODUCTOS DE FISION

Cuando un neutrdn interacciona con un ndcleo de un elemento 
pesado puede dividir a dste en dos nuevos ndcleos, generalmente 
desiguales, formando dos nuevos elementos mds ligeros. Esta



rêacel^, danomiaada fisidn, tiene tree imper tant es oaraeterls 
tlGaet llberacidn de gran cantidad de energla, generaoidn de  ̂
neuirenes y la oreaeldn de «na gran rarledad de prodaetee de 
fisidn radiactivos* Estos productos de fisidn (l?) Inciuyen te
doe les elementos desde el cinc al disprosium oon masas oemprs#

-didas entre 72 y l6l. Los produotos de fisidn mds abundant es qiai| 
se foraaa del uraniô-235 son aqudllos ouyas masas estdn eem- I 
prendidad entre 87 y 103* y entre 131 y 147 , aunque tambidn exij| ̂  
ten aqudlies cuyas masas estdn incluldas entre 103 Y 131, Oea- 
sionalmente puede darse una fisidn temaria con le que junto a 2 
les ndoleos ligeros apareee una particule alfa o un ndcleo de > 
tritio»

Las cantidades de productos de fisidn individualss produci- ,' 
das en la fisidn vienen dadas en "porcentaje de produoto** o ren 
dimiento, definido como el ndmero de dtomos formados por cien  ̂
fistones (18). Monnalmente, se entiende como productos de fi­
sidn no solamente los producldos directamente en la reaocidn n^ 
clear sino tambidn les que provienen de la desintegraoidn de 
dstos, de modo que no todos los productos de fisidn que se Ci- f 
tan son taies ya que algunos tienen un p . S . D . t a n  pequefto 
que pueden mer inaprectables observdndose sin embargo sus hijos, ' 
de p, S. B. ' mayor. Se han observado (19) unos trescientos dl 
ferentes nuclidos productos primaries de la fisidn, de los que 
solamente unos cuantos son estables y los demis radiactivos, p# 
ro despuds de un prudencial perfodo de enfriamiento gran parte 
de ellos se han desintegrado a formas astables.

.

Es dificil estimar la cantidad de productos de fisidn pre- j
sentes en un determlnado combustible nuclear irradiado. un md-
todo a seguir para realizar esta estimacidn serfa analtzar uno
a uno todos loa productos existantes en una muestra de materially
pero esta solucidn es muy laboriosa dado el gran ndmero de pro |
ductos existentes y la muy pequefia cantidad de algunoa de elles» I
Otro mdtodo de estimacidn consiste en cdlculos tedricos, cono- ^
ciendo el historial de irradiacldn del combustible, a partir 1os / \de los rend imlento s 0e fisidn de cada producto, P.S.D.va; y : 
relaclones gendticas de las diverses cadenas; este mdtodo tam-

(a) P.S.D. s Periodo de semidesintegracidn



-f
bldn enclerra la dlficultad de ser largo y tedloao pues habria ' 
que realizar cdlculos para cada uno de los trescientos produc­
tos de fisidn. Sin embargo, existen datos bibliogrdficos (20)

%que slmplifican este trabajo y de los que se ha partido para 
realizar la estimacidn de los productos de fisidn existantes en * 
el combustible nuclear irradiado en el reactor JEN-1 (21). De 
esta dltlma referenda bibliogrifica se toraan, pues, las cantdL « 
dades y actividades que se estima deben existir en la disolu-  ̂
cidn de residuos de alta actividad; disolucidn de la que se T
parte en el presents trabajo. ^

Segdn estos datos, para un grado de quemado del 11%, y habi ^
da cuenta de que por cada plaça disuelta de combustible nuclear f
irradiado se obtienen siete litros de HAA, podemos suponer que
despuds de un aflo de enfriamiento los productos de fisidn con­

'stenidos en estos residuos son los dados en la tabla 2.2 .

La tabla anterior da, como se ha dieho, los P.F. que exis­
ten en los Raa despuds de un afto de enfriamiento del combusti- 
ble nuclear quemado; dado que en realizar el presents trabajo 
se ha tardado algunos aflo s y los residuos han envejecido, de - 
ah£ que para los radioisdtopos de vida media relativamente cor 
ta no coincidan muy bien los datos de esta tabla oon loa dados J 
en los analisis realizados en el presents trabajo. ior el con­
trario, los resultados analfticoa de los radioisdtopos de 
P.S.D.largo coinciden bastante bien con los citados en la ta-

$bla anterior. |

La cantidad y actividad de los productos de fisidn por ele­
mentos quimicos que se encuentran en la disdlucidn de residuos 
de alta actividad, para un perfddo de enfriamiento de un aflo, 
viens expresado en la tabla 2.3 •

Al verificar las experiencias habia ya decaido parte de la 
actividad dada en las dos tablas anteriores de los siguientes 
elementos: zirconio, niobio, rutenio, rodio, antimonio, teluro, 
cerio, praesodimio, promeciô y europio y a cambio habrl aumen- 
tado la cantidad de sus hijos mis estables. Ilay que anotar tam 
bidd que en las tablas 2.2 y 2,3 no se citan los productos de



Pd-110 E 0,02 — — 0,016
Ag^-llO * 270 d. 2 .10-'' — — 0,000
Cd-111 E 0,018 — — 0,014
Cd-114 E 0,01 0, 014
5n®-119’‘ 275 d. 0,01 — — 0,000
Sb-121 E 0,014 — — 0,013
Sn-122 E 0,013 — — 0,011
Sn-123^ 131 d. 0,0012 — — 0,000
Sb-123 E 0,015 — — 0,013
Sb-124 E 0,01 — — 0, 019
Sb-125^ 2,7 a. 0,023 Ü, 016 0, 016 0,014
Te®-125* 58 d. 3.10"^ 0,001 0,000
Te-126 E 0.1 ' _ 0,093
Te"-127* 90 d. 0,056 0,023 0,023 0,001
Te-127^ 9 ,3  h. 0,25 m»» 0,000
Te-128 E 0,5 0,607
Te"-129* 33 d. 0.34 — 0,001 0,000
Te-129* 72 m. 1.0 0,001 0,004 0,000
Te-130 1 0 ^  a. 2 .0 — — 1,914
Ca-133 E 6,5 — — 6,214
Cs-134^ 2 ,3  a. C 0,010 0,023 0,009
Cs-135 3.10® a. 6 .2 — 2,771
Ba-136 E 6 .10-3 — — 0,009
Cs-137* 26,6 a. 5.9 0,574 5,843
Ba"'-137^ 2,6 m. 5 ,4 — 0,539 0,000
Ba-137 E 5,9 — — 0,039
Ba-13B E 5,0 — — 7,143
La-139 E 6 ,0 — 6,400
Ce-140 E 6 ,3 — 5,186
Ce-141* 32 d. 6 .0 0,024 0,017 0*000
Pf- U I E 6 ,0 «M* m m

Nd-143 z 6,2 5,857
Ce-144^ 290 d. 6 ,1 7,357 3,685 2,357
Pr—144 17,5 ou 6,1 6,571 0,486 0^000

Md-144 1 ,5 .1 0 ^ 6 . 6 ,1 — — 4,171

Nd-145 E 4 .2 — — 4,743

#*.146 E 3.S —

4 6  # . 4 #
a » 0 47 E 4 6 ■ ' w
W#146 E M
S#.l48 E c 4 t t u

a # . i # E 4 3 4 1 8 3

Nd-150 2 ,5 .1 0 ^ 8 . 0,74 — 4 8 5 7

Sm-150 E C — — 1,171

Sm-151* 93 a. 0.5 0,006 0,006 0,243

So-152 E 0,3 — — 4 6 5 0

Eu-152*‘ 13 a. C — — 4 0 0 0

Eu-153 E 0,15 — — 4 1 6 9

Sm-154 E 0,09 — — 0,101

16 s. c — — 4 0 0 4

Eu-155* 1,7 a. 0,031 0,013 0,064 4 0 1 0

Gd-156 E 0,013 — — 0,031

Tb-160^ 73,5 d. c — — 0,000

E » estable} a « aMoa; d *  dlas} h B horaa; m b minutes; s b segundoa; C = producto fc

capturar un neutrôn los P.F, de l U ; x = productos rad iactivos; Exponents m -  produc

tab le .



ACTIVIDADES Y CONCENTRACIONES DE LOS PRODUCTOS DE FISION EN LOS RAA.

MUCLIDO PERIODO DE 

SEniDESlNTtGRACI»
RENOimiENTO

( % )

ACTIVIDAD, (c/l.)
Y

mg/1.

Sb-78 E 2 .1 0 ** 4  OU
Sb-79 6 ,5 .1 0 * a. 4 .1 0" * — — 0,024
Sb-80 E 8 .1 0"* — — 4 0 4 6
Ss-82 E 0,25 — — 0,149
Rb-85 E 1,5 — — 4 8 3 6
Rb-87 6 ,6 .10^ ° a. 2,7 — — 1,790
Sr-88 E 3,7 — — 2.530
Sr-89* 54 d. 4,6 0,407 — 0,014
Y-89 E 4,8 — — 3,800
S r-90* 28 a. 5,9 0,591 — 4,057
Y-90* 64,5 h. 5,9 0,586 0,023 0,M)0
Z r-90 E 5,9 — —— 0,023
Y-91* SB d. 5,9 0,664 0,020 4 0 2 7
Z r-91 E 5 ,9 — — 4,071
Zr-92 E B.1 — — 4,143
Zr-93 1 ,1 .10®a. 6 ,5 — — 4,586
Zr-94 E 6 ,5 — — 4,571
Zr-95 63 d. 6,4 0,950 0,943 4 0 4 4

Nb"-95* 90 h. 0,06 ' — 0,010 4 0 0 0

Nb-95* 35 d. 6 ,4 2,214 2,214 0,056
«0-95 E 6,4 — — 4,543
Zr-96 E 6 ,4 — — 4,743
«0-97 E 6 ,2 — — 4,557

«0-98 E 5 ,9 — — 4,429
To-99 2,12.10® a. 6 ,1 — — 4,471
«o-lOO E 6 ,5 — — 4,943
Ru-IQO E C — — 4 0 0 7

Ru-101 E 5 ,5 — — 3,729

Ru-102 E 4 ,2 — — 3,343

Ru-103* 41 d. 2,9 0,059 4 0 5 6 4 0 0 1

Rh'"-103’‘ 54 m. 2,9 — 4  657 4 0 0 0

Rh-103 E 2,9 — — 2,200

Ru-104 E 1,6 — — 1,443

Pd-104 E C — — 4 0 1 4

Pd-105 E 0,9 — — 4 6 9 0

Ru-106* 1 ,0  a. 0,38 0,433 — 0,130

Rh-106* 30 8. 0,38 0,451 0,187 4 0 0 0

Pd-106 E 0,38 — — 0,174

Pd-107 7,5.10® a. 0,2 — — 4 1 6 3

% -106 E 0,08 — — 4  066

Ag-109 E 0,028 — — 0,023

Pd-110 E 0,02 — — 0,016

Ag“ -110’‘ 270 d. 2 .10** — — 0,000

Cd-111 E 0,018 — — 0,014

Cd-114

T-

_ C

't L '."p-

0 0 —

4 8 1 4 — — 4 8 1 3

Sn-122 E 0,013 — — 4  OU

Sn-WO’* 131 d. 0^0012 — — 0,000

Sb-123 E 0,015 — — 4 0 1 3

Sb-124 E 0,01 — — 0,019

Sb-125* 2,7  a. 0,023 0,016 0, 016 0,014

Te“-125^ 58 d. 3.10*® — 0,001 0,000

Tb-126 E 0.1 — •• 4 0 9 3

Te"-127* 90 d. 0,056 0,023 0,023 0,001

Ta-127* 9 ,3  h. 0,25 — — 4 0 0 0



TABLA 2.3

Cantidad y actividad de loa P.F. por elementos quimicos.

ELEMENTO CANTIDAD
______iîfZiii___

ACTIVIDAD, (c/l.)
1 /3 y

Selenlo 0,229
ffubidio 2 ,5 8 6 — —
Estroncio 6 ,6 oo 0 ,9 9 8
Ytrio 3 ,8 2 9 1 ,2 5 0 0 ,0 4 3
Zirconio 2 2 ,24 3 0 ,9 5 0 0 ,9 4 3
Niobio 0 ,0 5 7 2 ,2 1 4 2 ,2 2 4
Mollbdeno 1 8 ,471 — — ——
Tecnecio 4 ,4 7 1 ——
Rutenio 8 .6 4 3 0 ,4 9 2 0 ,0 5 6
Rodio 2 ,2 0 0 0 ,4 51 0 ,2 4 4
Paladio 1 ,1 14 — — ——
Plata 0 ,0 2 9 - - ——
Cadmio 0 ,0 2 9 - - ——
Antimonio 0 ,0 4 3 0 ,0 1 6 0,016
Estaflo 0 ,0 2 9 —— ——
Teluro 2 , 6oo 0 ,0 24 0 ,0 2 9
Cesio 1 4 ,8 4 3 0 ,5 8 4 0 ,0 23
Bario 7 ,2 0 0 —- 0 ,5 39
Lantano 6 ,4 0 0 — —
Cerio 1 3 ,9 2 9 7 .3 81 3 ,7 02
Praesodimio 6 ,1 4 3 6 ,5 71 0 ,4 8 6
Neodimio 2 1 ,4 0 0 — — ——
Promecio 2 ,0 71 1 ,9 4 3 ——
Samario 2 ,8 7 1 o,oo6 0,006
Europio 0,186 0 ,0 1 3 o,o64
Gadolinio 0 ,0 4 3 - - - -



flaitfn gaeeoeoa tales como el xenon, bromo, iodo y kripton, da 
do que no existen en los RAA por haberse desprendido como tales 
gases en la operacidn previa do disolucidn del combustible.

Los dos radioisdtopos mds importantes de los citados son el 
cesio-137 y el estroncio-90. El primero se produce en la reac^ 
cidn de fisidn Junto con sus isdmeros cesio-133 Y cesio-135» 
ambos de actividad nula ya que el isdtopo de masa 133 es eata­
ble y el de masa 135 tiene un P . S . D , m u y  elevado (3*10^ 
aflos ). El cesio-137» de P.S.D. aproximado de 30 anos, se 
desintegra produciendo bario-1 3 7 y emitiendo una particula be­
ta, siendo su cadena de desintegracidn (2 2):

^ 136137 x e  --  ̂  Xe
astable

235„ .fisidn*137j 
22 ».

137 X."
3»9 ra. 2 6 ,6 a

137

V

Ba
estai le

El otro isdtopo del cesio que se encuentra en los RAA es el 
de masa 134, que no es producto de fisidn sino, que se forma a 
partir del cesio-1 3 3 por absorcidn de un neutrdn (2 3, 2k),

Los isdtopos del estroncio que se fortnan en la fisidn son 
los de masas 8 8 , 89 y 9 0 , de los que solamente el primero es 
astable, teniendo los otros dos de 54 dfas y 28
anos respectivamenteI por lo que al cabo de cierto tiempo de 
enfriamiento podemos asegurar que toda la radiactivldad de es­
te elemento proviens de su radioisdtopo estroncio-9 0 cuya cadjs 
na de desintegracidn es (2 5 ):

” 33 S. 2 ,7 4 m. 28 a. 64,5 h. Estable

(a) P®®.S,D, =t Perfodos de setnidesintegracidn



Adem6s de estoa dos radiois6topos citados, otros isdtopos 
importantes que se encuentran en los iiAA y que hay que tener 
en consideracl6n son los de zirconio, nlobio, ytrio, cerio y 
rutenio.

2.3.1. Aplicaciones de los prodiictos de fisidn

T,a mds alta mira en el tratamiento de residues es au utili- 
zaci<5n de modo beneficloso. ICI crociente aumento de residues 
radiactivos conteniendo productos de fisl<5n, que detaen aer aima 
cenados durante lar^a tiempo, con el peli^ro y coste que ësto 
encierra, ha hecho que la investi^acidn se extienda hacia el 
campo de buscar aplicaciones a estos productos, sobre todo pa­
ra aquëllos que son radiactivos, con lo que ëstos, una vez se- 
parados, podrfan ser vendidos como subproductos de la indus- 
tria nuclear.

Una de las principales aplicaciones de los productos de fi- 
sidn es la construccidn con ellos de fuentes radiactivas que 
sirnplifican el diseho de una planta de radiacidn. Kstas fuen- 
tes mdviles radiactivas pueden sor utilizadas en esterilizar 
los equipos de hospitales, y los productos farmaceilticos sensi 
bles al calor. Se ha propuesto tambidn , como aplicacidn de 
tos productos, la activacidn de las reacciones en cadena, de 
lo que es ejemplo la polimerizacidn fria de materialcs pldsti- 
cos. Alfjunas infecciones, taies como e 1 antrax, pueden ser de£ 
trufdas por rayos gamma lo que ha conducido a la construccidn 
de una gran instalacidn industrial en Australia (23) donde una 
fuente de 3 0 0 .0 0 0  curios serA usada para la esterilizacidn de 
ciertos materiales. I,a radiacidn de polietileno para elevar su 
punto de ablandamiento se usa tambidn en pequeha escala indu^ 
trial, Un agriuultura la rnutacidn de algunas especies y estu- 
dios sobre fertilizantes son dos importantes aplicaciones, que 
unidas a las de conservacidn de alimentes, erradicacidn de pa­
rasites taies como la triquina en la carne, control de plagas 
de insectes, la inhibicidn de germinaci<5n en las cosechas de 
tubercules (patatas, zanahorias, cebollas, etc.) almacenados, 
etc,; hacen que en un future prdximo y en este campo sean necje 
sarias notables cantidades de productos de i'isidn. Un la indu^ 
tria qufmica, la catAlisls de reacciones, halogenacidn (2 6),



oxidacidn y sulfoxldacidn de hldrocarburos, pollraerizacidn, 
secado de aceltes, establlidad t^rmica de polimerizacidn, etc. 
son otras mds aplicaciones de la radiacldn,

Otra serie de aplicaciones de los productos de fisidn alcan 
zan el campo de la ingenieria ^2 7) donde la medida de flujos, 
sus velocidades, sus tlpôs (laminar o turbulente) su perfll de 
velocidad, etc.; la localizacidn del goteo y la determinacldn 
de su magnitud; el surainistro de informacidn sobre el grade de 
mezcla que tiene lugar en el sistoma fluldo; sedimentacidn en 
tanques; niedidas de concentracidn; medidas de friccidn y veloci 
dad de desgaste de los materiales; determinacidn del taaiaflo de 
partfculas, medidas de rnasa por unidad de drea; peso especffl­
ee y medida de espesores; control de nivel, de mezcla, de reaĉ  
clones qufmicas, de fraccionacidn (equilibrios Ifquido-vapor, 
etc.), y de corrosidn; pueden aer llevados a cabo mediante pro 
ductos de fieidn radiactivos.

Conviens destacar entre los productos de fisidn, por sus 
aplicaciones, el cerio-1^4 que se muestra prometedor para fa- 
bricar pequenos generadores de energfa (2#). El lcripton-85 es 
dtil como fuente gaseosa de radiactivldad de larga vida. Los 
R.A.A. surainistran la dnica fuente de cantidades masivas de 
tecnecio y promecio, aunque este dltimo tiene un perfodo de sjb 
midesintegracidn de tan sdlo dos anos. Tamhi^n es interesante 
la reciiperacidn de xenon dada la escasez de este gas en la na- 
turaleza,

El cesio-137 tiene una aplicacidn creciente en fuentes ra- 
dlogràficas por las ventajas de su movilldad y la facilldad de 
operacidn sobre el aparato convencional de rayos X. Este radio 
isdtopo compite con el cobalto-6 0 como fuente de radiacidn gam 
ma ya que tiene la ventaja de que su energfa es menor (u,66 
Mev.) que la del cobalto-60 (1,23 Mev, media), y que el 
P.S.D,del prlmero es unas 5*5 veces superior a la del segundo. 
El cesio-137 tiene tambi^n un amplio mercado para fuentes de 
teleterapia superficial (cesioterapia) y gatnmagraffa industrial 
de penetracidn media. Se ha estudlado (29) la aplicacidn a tumô



res malignos de asentamlento profundo y se lia llegado a la con 
clusidn de que un rayo intense colimado de radiacidn apropiada 
para un hospital podrfa ser suministrado por una fuente de ca- 
si mil curios de cesio-1 3 7.

La utilizacidn de la energfa nuclear en plantas de pequeha 
capacidad, v.b, vehfculos ospaciales, tropieza con el problems, 
del tainaho y del peso debido al blindaje necesario para un reajc 
tor nuclear; sin embargo, para pequehas energfas puede ser una 
solucl6n aproveciiar la de desint egracidn de a 1 gun os nroductos 
de fisidn de vida larga que, si son s6lo oinisores beta, caso 
del estroncio-90, reducirfan notablemente el problems del blin 
daje. La conversion en energfa elOctrica de la liberada en la 
desintegraciOn de los productos de fisiOn de larga vida, unido 
a que el estroncio-90 es sOlo ernisor beta y su fuoAte necesita 
escaso blindaje, lia hecho que este radioisOtopo se utilice co­
mo generador de energfa de pequeha potencia (28) en satélites 
artificiales, faros, boyas y estaciones meteorolOgicas situa- 
das en Areas remotas; teniendo la venta.ia, dado su largo perf£ 
do de semidesintegraciOn, de que puede producir una corriente 
eldctrica de potencia constante durante varios afios (3 0 ).

Existen muc as otras aplicaciones de la radiaciOn y de los 
productos de fisiOn, pero probleinas econOmicos y tOcnicos y 
consideraciones de seguridad limitan severa cute el ndmero de 
estas aplicaciones,

2.4. SEPAj^ACTON T)EL ALUMINTO OR LOS PAA

Dado que el aluminio aparece en varios procosos de separa- 
ciOn del material fisionahle por extracciOn con disolventes, 
utilizado como agente saline (proceso Redox), como constituyen 
te de la aleaciAn del combustible (eleinentos tipo MTR), o como 
agente comple jante del i«5n fluoruro (proceso Thor ex ) ; y, pues- 
to que estos procesos iinplican soluciones fie nitrato (31-3 3 ) 
se ha dado notable importa icia al estudio del nitrato de alum^ 
nio.

Los investigadores ainericanos (34-4o) pensaron en la recupje 
racidn de este nitrato de aluminio lo cual, ademAs de hacer



mAs econdmico el proceso por reciclado del agente saline, per- 
mitfa resolver la gran cantidad de problèmes que el aluminio 
presentaba en el tratamiento de residues•

Desde que se inicid el uso del fosfato de tributilo (4l) en 
el reproceso de combustibles irradiados dejd de usarse el pro­
ceso Redox, no siendo entonces necesario el uso de aluminio y, 
puesto que no existia esta sal en los residues radiactivos, dê  
jaron de interesar las investigaciones iniciadas para la recupe 
racidn de esta sustancia.

Kl aluminio cristaliza con el Acido nitrico de densidad in­
ferior a 1,4 formando el nitrato de aluminio nonahidratado 
(n a n ), y al auraentar la densidad del Acido los nitratos obtend 
dos contienen menor proporcidn de agua (42). Por calentaraiento 
el NAN se descompone (43) comenzando a perder agua a partir de 
los 1009.C aproximadamente, al llegar a los 1035-C se habfa cal 
cinado convirtiAndose en una aldraina gamma después de baber 
perdido el 86,1% de su peso inicial. El NAN funde a 73-C (3^, 
35), aunque tambiAn se puede suponer que a esa temperature su 
solubilidad ha aumentado hasta el punto de ser soluble en su 
propia agua de hidratacidn, por lo que tiene la importante prjo 
piedad de variar su solubilidad notablernente con la temperatu 
ra. Milligam (44) ya observA en 1921 que esta variaciAn de la 
solubilidad del NAN era similar en un intervalo considerable de 
concentraciones de Acido nftrico; y esta circustancia ha sido 
aprovechada en los Altimos tlempos para separar el aluminio de 
los residuos radiactivos mediante tAcnicas de "fusiAn-cristall. 
zaclAn”.

Solamente unos pocos nitratos (45) son menos solubles en 
Acido nftrico concentrado que el nitrato de aluminio; los mAs 
coraunes son los de plomo, bario y estroncio; los de sodio, po- 
tasio y cesio son moderadamente solubles, y la mayor parte de
los demAs nitratos son muy solubles. Sin embargo, en los resi­
duos radiactivos las concentraciones de los isAtopos de estron 
do, bario y cesio no son lo suficientemente altas como para 
poder alcanzar el product© de solubilidad en medio nitric© con



centrado, E»to unido a que el proceso de cristalizaciAn del 
NAN no encierra (46) esencialmente el problema del maneJo de 
sAlldos y es capaz de dar altos factores de descontaminaclAn; 
y, a quo las impurezas que pudieran quedar asociadas a los criŝ  
tales de NAN pueden ser eliminadas (47) por repeticlAn del ci- 
clo; ha hecho suponer que mediante este mAtodo de fuslAn-oris- 
talizaciAn del NAN sea posible separar el aluminio en fase s6- 
lida con un alto grado de descontaminaclAn, dejando los produ£ 
tos de fisiAn en una disoluciAn do Acido nitrico suceptible de 
ser concentrada del mismo modo que unos residuos Furex y recu- 
perando de este modo la mayor parte del Acido nftrico utiliza- 
do on la cristalizaclAn del nAN. Esta soluciAn que contiens 
los productos de fisiAn guede llevar cantidades comprendidas 
entre 0,5 y 1 gr. de aluminio/l, si se trabaja con Acido nitri 
co del 6o%, dependiendo de que la temperatura de enfriamiento 
en la cristali%aciAn sea de u?C (36) o de lu*C (37, 48) respejc 
tivamentoj concentraciones pequehas que ya no imposibilitan la 
separaclAn de los productos de fisiAn*

2.5. HETODOS DE SKPARACTOn DE LOS PRODUCTOS DE FISIOin (P.P.)

Un ndrnero de mAtodos coniunes de separaciAn son aplicables 
al problema de recuperaciAn de los productos de fisiAn taleS 
como la precipitaciAn quimica, la extracciAn, el intercambio 
iAnico, etc. La dlficultad principal de aplicaciAn de estos mé 
todos ai problema présente estriba en la baja concentraciAn de 
los P.F. en la soluciAn, en la alta concentraciAn de aluminio 
y en la complejidad de las corrientes residuales.

La actividad de los residuos radiactivos, despuAs de un de- 
terminado tiempo de enfriamiento, es casi debida tan sAlo a 
unos pocos nuclidos. En la tabla 2.4 se muestra la disminuciAn 
de la actividad con el tiempo, para los productos de fisiAn 
mAs actives en los residuos despuAs de dos ahos de enfriamien 
to; donde se puede observer que al cabo de un cierto tiempo, no 
muy largo, mAs del 90% de la actividad total de los residuos 
es debida al cesio-137 y al estroncio-90, y que si se separan 
estos dos radioisAtopos la actividad de los residuos disminui- 
rA mucho mAs rApidamente. Esto unido a las posibles aplicacio-



TAULA 2,4

VariaciAn de la actividad relative de los P.F. con el tiempo (49)

P.P. PORCENTAJE DE ACTIVIDAD TOTAL DE LOS RESIDUOS
2 ahos lo  ahos 15 ahos 2o ahos 4o ahos

Cs-137 6,00 37.0 42,3 44,0 44,5
3r-90 7,04 44 ,0 50,0 5 2 ,9 53,4
Ce-l44 6o,oo 0,28 0,0036 0,0001 -
ÎÎU-.106 6,00 0,16 0,0064 0,0002 -
Pm-l47 20,30 17,SO 6,15 1,88 0,016
Sm-151 0,124 0,88 1,08 1 ,2 7 2 , 0
un-155 0,44 0,14 0,025 o,oo45 -
Sb-125 0,116 0,114 0 , o4l 0,013 -
Tc-99 0,0007 0,0054 0,007 0,0085 0,014

Actividad
total re­
lative (

100 13,1 10,2 8,6 5,1

Actividad
total re- 
lativa^y^

86 2,53 0,75 0,28 0,1

(X ) = Actividad total relative, tomando 100 unidades para un 
tiempo de 2 ahos.

(y) = Actividad total felativa, si se han separado de los P.P.
totalmente el cesio y el estroncio, tomando lOO unidades 
para un tiempo de 2 ahos sin separar cesio ni estroncio.



nés de estos radioisAtopos, cuyo precio de venta podrfa cubrir 
el coste de su separaciAn, ha hecho que desde el principle se 
tuviera presents esta idea y que se estudiara .extensamente la 
recuperaciAn de los productos de fisiAn haclAndose hincaplA en 
los dos radionuclidos de vida larga dado que esta separaciAn 
simplificarfa notablernente el esquema de tratamiento y la elimjL 
naciAn de los residuos radiactivos.

En las separaclones radioquimicas los productos estàn pré­
sentes en muy pequehas cantidades y, por tanto, la eficacia de
la separaciAn debe ser grande. Esta eficacia se ha medido por
lo que se conoce como factor de descontaininaciAn o actividad 
asociada con una unidad de masa del soluto en el producto. En 
los procesos con materiales nucleares se necesitan, ademAs, ele 
vadas purezas y se exigen factores de descontaminaciAn del or- 
den de 10 . Todo lo cual ha obligado a buscar agentes de sepa­
raciAn que presenten gran selectividad por el producto deseado.

2.5.1. SeparaciAn de los P.P. por precipitaciAn

Se ha estudiado (50,51) mAtodos de separaciAn de los P.P. 
precipitAndolos como hidrAxidos. Del precipitado formado esta- 
r£an excluidos los elementos alcalines y alcalinotArreos; pero 
dependiendo del plî de precipitaciAn y de la composiciAn de la 
soluciAn de residuos podrfan coprecipitar o ser absorbidos por 
el precipitado gran parte del cesio y del estroncio junto con 
todos los (ïemAs productos de fisiAn, y, en cualquier caso, los 
factores de separaciAn de estos radioisAtopos no son muy altos.

La adiciAn de sales de bario, plomo o estroncio y Acido su_l 
fiîrico o sulfato sAdlco a la soluciAn Acida de residuos radiao 
tivos (52-54) da como resultado la precipitaciAn de estas sa­
les que llevan consigo apreciables cantidades de estroncio-9ü. 
De entre estas sales la mAs efectiva para verificar esta coprjï 
cipitaciAn fuA la de bario (55); el estroncio debe ser separa- 
db posteriorraente del bario por el mAtodo analftico clAsico de 
precipitaciAn del cromato con dicromato amAnico en una disolu­
ciAn tampAn de acetato, debiendo existir pocos elementos inter 
fcrentes. Otro inconveniente del mAtodo es la precipitaciAn del 
sulfato de aluminio, que liay que evitar complicando adn raAs el 
proceso.



La separaciAn de estroncio como oxalato se discute extensa- 
mente (56,57) observAndose que llega a ser compléta cuando la 
soluciAn es calentada y estA présente un exceso de amonfaco pa 
ra que se alcance un pH alcaline regulado.

Se ha intentado la separaciAn de cesio por precipitaciAn con 
ferrocianuros, con fosfomolibdato amAnico, o con Acido tungste^ 
no-silfcico (54,55,58,59); la mezcla, una vez agitada, hay que 
dejarla sedimentar toda la noche, siendo necesarios para una 
separaciAn eficaz grandes tiempos de sedimentaciAn*

El tetrafenll-borato sAdico forma el CsB(C^H^)^ que tiene 
una solubilidad de 4 mg/l. a pH comprendido entre 2 y 4; pero 
la sedimentaciAn es lenta (29,58). Los inconvenlentes de este 
proceso son (6 0 ): que el mercurio debe ser separado previamen- 
te, que la sal tetrafenil-borato de cesio es suficienteniente 
soluble como para necesitar un exceso de réactive y una concen 
traclAn previa, que se précisa ahadir un complejante tal como 
el tartrato y elevar el pH con NaOTI hasta un valor de 10 o su­
perior para evitar la precipitaciAn del aluminio y otros catio^ 
nés, que el precipitado de tetrafenil-borato de cesio es fine 
y diffcil de separar de la disoluciAn, y, que la preparaciAn 
de las disoluciones astables de tetrafenil-borato es muy labo- 
riosa,

La selective insolubilidad de los alurabres de aluminio y ce 
sio ha sido tambiAn aplicada a la recuperaciAn de este dltimo 
(58,61,62; de las mezclas de los productos de fisiAn,

l’or tostaciAn de los residuos a unos 300*0 casi todos los 
nitratos de los productos de fisiAn se descomponen a excepciAn 
de los de los metales alcalines y alcalino-tArreos (51,63); 
una posterior lixiviaciAn con agua sépara tan sAlo el 85% del 
estroncio y del cesio y quedan contaminados con otros produc­
tos de fisiAn,

Entre los nitratos mAs insolubles de los productos de fisiAn 
figura el de estroncio (45) lo que ha hecho pensar a algunos 
autores que este radioisAtopo podrfa ser separado por precipi­
taciAn con Acido nftrico concentrado, aolubilidades de esta 
sal en medio nftrico (51,64) y en raedio nftrico y de aluminio



(65,66) a diversas temperatures, asf como los procesos a seguir, 
son dados en la bibliograffa, Posteriormente, deben ser sépara 
dos los constituyeotes del precipitado, principalmente, ol alu 
mlnio y el estroncio. Si la precipitaciAn se realize a tempera 
tura superior a 6o*C el nitrato de aluminio no précipita quedan 
do solo el nitrato de estroncio (67,68), Inconvenlentes de es­
te mAtodo son que el Acido nftrico debe ser muy concentrado 
(fumante) siendo mAs diffcil la operaciAn y mayores los proble 
mas de corrosiAn; y , que la recuperaciAn tampoco es total.

En general, las tAcnicas de precipitaciAn tienen el gran in 
convenlente de la dificultad del maneJo de sAlidos; y , on rau- 
chos casos, el de que los precipltados résultantes son altamen 
te insolubles, lo que irapllca la dificultad de redisoluciAn pa 
ra posteriores tratamientos.

2.5.2, SeparaciAn por espumas

Cuando una disoluciAn, conteniendo sustanclas superficlal- 
mente activas, es espumada con un gas inerte, la espuma se en- 
riquece en los solutos del Ifquido residual. Esta espuma puede 
ser recogida y condensada para suministrar un producto Ifquido 
rlco en solutos de la disoluciAn inicial. La caracterfstlca so 
bresaliente de esta tAcnica es su particular eficacia para ba- 
jas concentraciones de los solutos.

Se encontrA (69) que podrfan separarse iones metAlicos y con 
centrarse por tratamiento por espumas, Esto se hizo ahadiendo 
a la disoluciAn agentes espumantes capaces de complejar el iAn 
metAlico on la superficie activa. Este complejo se recogerfa 
entonces en la interfase gas-lfquido formada durante la espuma 
ciAn y se llevarfa en la espuma. La adiciAn del complejante se 
hace debido a que, en general, los iones metAlices no son agen 
tes superficialraente aotlvos y deben ser complejados con una 
sustancia tensoactiva, Asf, pues, el agente usado para esta se 
paraclAn debe posecr fundamental mente dos caracterfstioas: ser 
superficialmente active y selective para con el iAn que se ha 
de separar,

1,0s agentes espumantes que han mosrrado mejor selectividad



para el estroncio y el sarnario (70) son los Acidos amino-pol^ 
carboxllicos, Se han obtenido enriquecirnientos de cesio usando 
una combinaciAn de Acido amino-policarboxflico y tetrafenil-bo 
rato de sodio. Se ha encontrado que el equilibria de absorciAn 
superficial depende, en general, del tipo de agente ospurnante, 
de la concentraciAn de los iones metAlicos, del pH y de la tem 
peratura.

En la Oak Ridge National Laboratory (71) Y eu la Radiation 
Applications, Incorporation (72,73) se ha trabajado en la sepa 
raciAn por espumas con columnas para Lacer el proceso continue, 
utilizando un mAtodo combinado de precipitaciAn y separaciAn 
por espumas.

Este mAtodo de separaciAn por espumas tiene la desventaja de
3+ 3 +que la presencia de iones metAlicos polivalentes (Al , Fe , 

,,j reduce la razAn de enriquecimiento (74) de los productos de 
fisiAn causando a menudo la precipitaciAn del agente espumante. 
Este fonAmeno es debido al proferente complejaraiento de estos 
iones por el agente espumante,

2,5*3. SeparaciAn de los productos de fisiAn por intercambio 
iAnico,

El intercambio iAnico fuA descubierto en l8l| 5 cuando el in- 
glAs H,S,Thompson investigA la pArdida del iAn amonio de un 
abono, Spence descubriA que de una soluciAn amoniacal, despuAs 
de pasar por una columna cargada con cierta tierra, el efluen- 
te no contiens sal amAnica pero sf una considerable cantidad de 
sulfato de calcic. Sin embargo, fuA J,T, Way quien investigA 
el fenAmeno y demostrA que el mécanisme era un camllo iAnico 
implicando silicates complejos que estaban présentés en la tie 
rra (75).

En la recuperaciAn de radioisAtopos se ha encontrado una ara 
plia variedad de uses para las résinas de intercambio iAnico,
Su uso, sin embargo, viene limitado (76) por la escasa estabi- 
lidad de las résinas bajo deterrninadas condiciones; por ejem­
plo, las zeolitas son inestables en disoluciones medianamente 
Acidas; en tanto que, las résinas orgAnicas se ronpen a eleva- 
da ternporatura, Por otra parte, la dosis de radiaciAn caracte-



rfsticas en los procesos de disoluciones radiactivas produce 
importantes cambios en la capacidad y selectividad de las resi 
nas orgAnicas expuestas a ella, por lo que el uso de intercara- 
biadores iAnicos en este campo se reduce exclusivatnente a los 
intercarnbiadores inorgAnicos, No estante, la simplicidad del 
equipo industrial y la fAcil posibilidad del control remote ha 
hecho atractivo el proceso de recuperaciAn de radioisAtopos por 
intercambio iAnico,

Los cambiadores minerales, tales como la montraorillonita, 
caolinita e ilita, entre otros, (77,7#) no han dado resultados 
enteramente satisfactorios sobre todo en orden a separar cesio- 
-137 y estroncio-90 dado que los cationes polivalentes son pre 
ferentemente absorbidos por la arcilla, por lo que deben ser 
previamente separados estos iones,

Tanto el fosPomolibdato amAnico [79) como ol precipitado 
formado al mezclar molibdato o wolframato sAdico con ferrocia- 
nuro potAsico en medio Acido (80-83) se han utilizado tambiAn 
como résina carnbiadora para separar el cesio, DespuAs de la 
JaciAn la masa de la résina es volatilizada por cloruraciAn a 
una tempera tura de unos 30>®('; los cloruros de molibdeno y hi^ 
rro son mAs volAtiles que el de cesio por lo que Aste queda en 
el cambiador de iAn junto con algunas impurezas (84), Algunas 
cotnhinaciones de estos compuestos, tales como una mezcla de 
fosfomilibdato amAnico y fosfato de zirconio ^8 5), se han utlli 
zado como résina carnbiadora para separar cesio; pero el produc 
to obtenido lleva como impureza gran cantidad de wolframio o 
molibdeno, procedente de la résina, habiendo de separarlo pos- 
teriormente por precipitaciAn de estos Altimos,

Los cam!liadores inorgAnicos mAs apropiados para trabajar en 
medio Acido son, gerieralmente, las sales Acidas de los metales 
hidrolizables tetravalentes (Zr, li, Zn, ..,) y una serie de 
heteropoliAcidos (86,87), ,stos carnbiatJores inorgAnicos pierden 
su capacidad de intercambio al aunientar la acidez, y a partir 
de concentraciones 3n en Acido son altamente solubles,

Han sido introducidos por la SociAtA D'Etudes, de Recherches 
et s 'Applications pour l ’Industrie (SERAI) de bruselas, unas



résinas cambiadoras con la raarca registrada de ABEDKM (88-90) 
que han sido utilizadas para separar cesio de los residuos ra­
diactivos, Son fosfatos de titanic y estaho de fArmula general: 
j^(MeO)^, (PO^M^) • (o h ) J  , donde los grupos intercambiables 

-PO^Hg y  -OH estAn fijados a un esqueleto rfgido formado por el 
Axido metAlico correspondiente, Estos fosfatos son solubles en 
soluciones alcallnas y  el de titanio es tambiAn debilmente so­
luble en Acidos InorgAnicos; su capacidad de intercambio no se 
altera por la radiaciAn y  presentan una marcada resistencla a 
variar con la temperatura.

Se han utilizado tambiAn (91,92) zeolitas sintAticas, parti 
cularmente, aluminosilicatos para separar el cesio de los resi 
duos radiactivos, uno de estos aluminosilicatos sintAticos es 
conocido con el nombre coraercial de DECALSO (93) que se ha uti 
lizado en la Hanford con Axito para separar el cesio-137* La 
eluciAn del metal alcalino se reallza con soluciAn de iAn amo­
nio. Un inconveniente de las zeolitas como cambiadoras de iAn 
es su baja estabilidad qufmica (8?) a concentraciones de Acido 
nftrico superiores a 1 roolar.

La separaciAn de estroncio-90 por intercambio iAnico ha re­
sultado mAs diffcil y no tan satisfactoria, El Anico intercara- 
biador iAnico eficaz para recuporar el estroncio es el Acido 
poliantimAnico (Sb^O^H^K^) o alguno de sus polfineros (84,94, 
95); el estroncio una vez fijado se eluye con sales de plata o 
plomo, pero Asto acarrea problèmes como el de la separaciAn po^ 
terior del radioisAtopo de estos elementos. La cloruraciAn 
y volatil!zaclAn de la résina cargada da como producto final 
el cloruro de estroncio; pero los problèmes que aparecen enton 
ces son la reducciAn del antimonio pasando el pentacloruro a 
tricloruro y la posterior descomposiciAn dando cloro libre,
Por otra parte, la mAs fAcil separaciAn del estroncio por ex­
tracciAn con disolventes ha hecho que se abandone el mAtodo de 
intercambio iAnico para recuperar este radioisAtopo,

2*5*4, SeparaciAn de los F,F, por extracciAn Ifquido-lfquido

Dada la pequeha concentraciAn en que se encuentran los pro-



ductos de fisiAn en las soluciones residuales y la gran pureza 
que ha de obtenerse en estas separaciones radioqufmicas, se han 
buscado disolventes de muy alta selectividad por los productos 
^eseados•

Se han probado (96,97) algunos agentes de extracciAn para el 
cesio taies como la dlpicrilamina, ÜPA, (2,2 *-4,4'-6,6 *-hexa- 
nitrodifenilamina), el tetrafenilborato, algunos polihaluros 
(F^P", ,...); asf como otros (9®) del tipo N-is-dibu
tilacetona, clorhidrato de lauramina, sulfato de guanllurea, 
estereato de guanidina, etc. Se ha observado, sin embargo, (100 
-lü2) que los mejores agentes de extracciAn para separar el c^ 
sio son los fenoles sustitufdos, trabaJAndose con disolventes 
taies como el p-dodecil-fonol, (PDF), o-fenil-fenol, (OFF), 
4-cloro-2-fenil-fenol, (PCOPP), 4-cloro-2-bencil-fenol,(PCOBP) 
y 4-sec-butil-2- 0(-metil-bencil-fenol, (BAMBP), que han dado 
buenos coeficientes de extracciAn, De todos estos disolventes ' 
ensayados el mAs utilizado (103,104) para separar el cesio fuA 
el BAMBP que presentaba alertas ventajas sobre los demAs por 
su elevado coeficiente de extracciAn, por su escasa solubili­
dad en la fase acuosa y por su gran selectividad para con el 
métal alcalino, El mécanisme de la reacciAn se puede suponer 
inicialinente como un intercambio entre el hidrAgeno del fenol 
y el iAn metAlico:

“ • "le. * ("a"b '(b-a,'org. *

donde RH es el fenol sustitufdo y los subfndices ac, y org, se 
refieren a las fases acuosa y orgAnica respectivamente, A pe­
ser de que de la estequiometrfa mAs simple se suponen ambos 
coeficientes a y b iguales entre sf e igual a la unidad, los 
-ensayos realizados indican que b es mayor que 1 llegando a to- 
mar valorea de 3» Y hasta 6, en algunos casos; por ello se han 
dado (9 6 , 1 0 5) varios tipos de reacciones posibles sobre todo 
cuando se usa como disolvente rnezclas de BAfiBP con Acidos orgA 
nicos que dan una raAis nmplia escala de pH para la extracciAn 
(I06-I0 8), Una mezcla de BAMBP y Acido î)i-( 2-etil-hexil ) fosfA 
rico (î)2j1TPA) coextraen el cesio, estroncio y las tierras ra­
res de soluciones Acidas (pli = 3 - l4), pero el fenol extrae



mejor el cesio a elevado pH si estA solo, mientras que el es­
troncio es mejor extrafdo por el D2EÎÎPH si el i.AMBP no se en- 
cuentra présente.

Un inconveniente general de los fenoles es que debido a que 
son Acidos muy débiles no estAn lo suficientemente ionizados 
a valores de pli inferiores a 10 para dar apreciables extraccio 
nés de cesio (en el caso del RAMBP el pH debe estar comprendi­
do entre 12,5 Y 13 (109)) con lo que si la soluciAn contiene 
mercurio precipitarfa el correspondiente hidrAxido a no ser que
el iAn rnercArico se complejara (110) previamente con ioduro y

3 + 3 Xlos iones trivalentes (Fe , Al , etc,) con tartrato para ev^ 
tar su precipitaciAn, El BAr IIP tiene ademAs la desventaja de 
que ne dégrada notablernente con soluciones Acidas de nitrato y 
nltrito (9, 111) nitrAndose las cadenas latérales, principal- 
rnerite el Atomo de carbono terclario del grupo sec-butilo, lo 
cual liace que pierda gran parte de su poder de extracciAn por 
lo que ha dejado de utilizarse,

îCxiste una extenna bibliograffa (97,98,100-102, 104,112-123) 
sobre la extracciAn Ifquido-lfquido del estroncio utilizando 
como disolvente una mezcla de Acido di-(2-etil-hexil) fosfArjL 
co ( ^P-0( OU ) ) , designado comunmente D2EHPA, su sal
sAdica y fosfato de tributilo (TPP),

El D2i:HPA puro es un Ifquido incoloro, de peso molecular
322,4 , de gran densidad y viscosidad (d=0,977 gr/cc, y v=53,u
centlpoises) por lo que debe diluirse bastante para hacerle mAs 
flufdo, poco soluble en agua y excelente agente de extracciAn 
para el estroncio y las tierras raras,

Se puede considérer en principio (124,125) que la reacciAn 
entre el iAn estroncio y el D2l BPA es:

+ 3102KIIPII)2 o r c . =  ilPH 2»+^,

aunque esta reacciAn depende de las diversas condiciones en que 
se verifique, siendo la ocnaciAn mAs gen<ral, sugerida por r,c 
Dowell (126):



Sr^* + 2(a.U2EHPH.bU2ElIPNa)y,as i fsr(û2EHPH)2. (n-2) («<D2K«PH./ÎD2EHPNay^

+ l.H* ♦ J.Na*

La constante de equllibrio de la reacciAn, tomando la ecua«  

clAn mAs sencilla para slmpllficar, serA:

/"sr(D2EHP)2 . 4 D2EHPH J . [ ]

por otra parte, e± coeficiente de distribucién del estroncio 
serA:

/sr(D2EHP)p . 4 D2EHPH /
E = i ---------   J-

[sr^* ]

y utilizando el valor de la constante:

E
K. ^(DZEHPHjgj^

 ........w " ' " '

y, por tanto, el coeficiente de extracciAn del estroncio serA 
tanto mayor cuanto menor sea la concentraciAn de iAn hidrAgeno 
en la fase acuosa, es decir, cuanto mayor sea el pH; sin embar 
go, las experiencias realizadas indican que existe un valor mA 
xlmo del coeficiente de extracciAn a pli comprendido entre 4,5 
y  5,5 , lo que hace suponer que a pHs elevados déjà de existir 
el dfmero (D2FHPA)^ haclAndose mucho raAs pequeho el numerador 
de la liltima expresiAn.

El TBP no juega papel alguno en la reacciAn, pero es anadl- 
do para mantener la raiscibilidad del Ü2EHPNa en la fase disol­
vente .

Para separar el estroncio se verifican très ciclos de extrajc 
, ciAn a distint o pli; en el primoro, llevado a pfl comprendido



entre 4,5 y 6, se extraen conjuntamente el estroncio y las tie 
rras raras, Una vez reextrafdos ambos con Acido nftrico 2m se 
verifica un segundo ciclo de extracciAn a pll = 2, para el que 
el coeficiente de extracciAn del estroncio es muy pequefïo, 
(/Vp,05), y se separan las tierras raras. Un tercer ciclo a 
pH =6, se realiza finalmonte para purificar y concentrer ol 
estroncio. En los très ciclos, una posterior reextracciAn con 
Acido nftrico 2M dejan, tanto el estroncio como las tierras ra 
ras, en esta fase acuosa permitiendo la recuperaciAn del disol 
vente que se lleva a cabo tratAndolo con carbonnto y tartrato 
sAdicos y una subsiguiente acidiPicaciAn,

En esta extracciAn el pU puede ser facilmonte controlado en 
la escala comprendida entre 4,2 y 6,5 puesto que el sistema 
D2EIIPH - D2EHPNa, en la fase orgAnica, Iraplica una disoluciAn 
tanipAn que puedo ser suplementada, para regulnr el pif, por al- 
gAn tampAn del tartrato en la fase acuosa.

La disoluciAn de residues debe ser complejada con tartrato 
o citrato antes de su neutralizaclAn para evitar que precipiten 
los hidrAxidos de aluminio, hierro, cromo, etc. La cantidad de 
estos complejantes ahadida a la disoluciAn acuosa debe ser la 
menor posible ya que el coeficiente de extracciAn del estroncio 
distninuye al aurnentar la concentraciAn de tartrato.

Es tambiAn importante la cantidad de iAn sodio en la disolu 
ciAn por lo que la bibliograffa aconseja que se verifique la 
neutralizaciAn con sosa de molaridad no superior a 5 para que 
la concentraciAn de sodio no sea tan grande que rivalice con el 
estroncio en la extracciAn con D2EÎ(PA,

Finalmonte, se ha de destacar que al aurnentar la temperatura 
(127) disminuyo el coeficiente (fe extracciAn del estroncio, 
mientras que, por el contrario, aurnenta el de cesio,

Todas estas anormalldades no explicadas concluyen en que es 
poco conocido el mécanisme de la separaciAn del estroncio con 
Ü2EHPA, a peser de lo cual, este mAtodo es el actualmonte mAs 
utilizado y mAs ^studiado, No ocurre asf en cuanto a la sépara



cl6n del cesio con fenoles qne tiende a abandonarse dado que 
hay que llevar la disoluciAn a pH elevado dlluyAndola notable- 
mente y debido a que algunos de estos fenoles no son lo sufi- 
cientemente eatables,

2,6, DEBTRUCCION DEL ACIDO NITRTCO

Se han estudiado mAtodos de descomposiciAn de este Acido
por electrolisls (128,129) hablAndose observado una gamma de
productos de la reducclAn electrolftica que van desde el NO.H 

±  ̂hasta el El principal problema con que tropieza este méto
do de destrucciAn del Acido nftrico es la corrosiAn de los eleo
trodos, incluso los de platino.

La destrucciAn qufmica se ha llevado a cabo norraalmente con 
formaldehldo o con Acido oxAlico (128,130) produclAndose en la 
reacciAn CO^ , agua y vapores nitrosos que se desprenden a la 
atraAsfera con lo que se reduce apreciablemente el volumen de 
la soluciAn, Se ha utilizado el azAcar (131) que produce los 
raismos resultados que los productos orgAnicos citados con la 
gran ventaja de ser un producto comercial mAs econAmico y pro- 
duciendo ademAs en su descomposiciAn algunos compuestos como 
tartratos y oxalato que sirven al mismo tiempo para complejar 
los iones cuyos hidrAxidos pueden precipitar en la neutraliza­
ciAn posterior.



CAPTTULO III

MATERIAL Y EQUTPO



3.1. MATERIAL Y EQUIPO PARA LA FEPARACTON Y DESCONTAMTNACION 
DEL NITRATO DE ALUMINIO NONAHIDRATADO (NAN).

Para los estudios, reallzados en discontinue, de la separa­
ciAn del NAN se ha construfdo el equipo cuyo esquema se repré­
senta en la figura 2 y cuya fotograffa, una vez montado, se ob 
serva en la figura 3. Los aparatos se han construfdo en acero 
inoxidable austenftico AISI-304 ya que en ellos se habfa de tra 
bajar con disoluciAn de Acido nftrico concentrado; no se utlljL 
zA vidrio debido a la alta radiactividad de las disoluciones 
empleadas, ya que la radiactividad modifica la estructura del 
vidrio, haciAndole mAs frAgil.

Las tuberfas y vAlvulas por las que han de pasar disolucio­
nes radiactivas son tambiAn de acero inoxidable por el mismo 
motlvo. Se han utilizado tuberfas de acero Inoxidable de très 
dlAmetros distintos: 8x12 0 mm., 10x12 0 mm, y 6x10 0 mm. Las 
vAlvulas de acero inoxidable utilizadas son slete; cuatro de 
aguja y très de esfera de paso todo o nada, marca ISO y de 3/®" 
Las tuberfas por las que pasan Ifquidos no radiactivos (disolu 
clones de calefacclAn y refrigeraclAn) son de tubo flexible de 
pollvlnilo. Aquellas otras tuberfas por las que pasa aire a pre 
slAn son en parte de cobre de 6x8 0 mm, y en parte de tubo fIjs 
xible de pollvlnilo, Asfmlsmo son de tubo de pollvlnilo las tu 
berfas conectadas a la Ifnea de vacfo, Dos vAlvulas de plAstl- 
co de très vfas se utlllzan para conectar los aparatos al vacfo 
y a la atmAsfera, Las demAs vAlvulas dedlcadas a la dlstrlbu- 
clAn de las disoluciones de calefacclAn y refrigeraclAn son de 
latAn y cierre tipo aguja.

En esencia el equipo estA compuesto de un evaporador, un cam 
biador de calor, un fusor-orlstalizador y dos tanques de receg 
clAn, ademAs de los aparaté» de medida y control necesarios.

para la protecciAn de là radiactividad se blindA el equipo, 
en las partes necesarias, ^on ladrlllos de plomo de clneo cent 
metros de espesor (fig, 4 ) 'y tras una revlslAn llevada a cabo 
por tAcnicos de la DivisiAn de Medlcina y ProtecciAn de la jEN 
se pudo comenzar a tralajar eon Al,
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FIG. 3 FOTOGRAFIA DEL EQUIPO UTILIZADO PARA 
DESCONTAMINAR EL NAN.

FIG. 4  .- FOTOGRAFIA DEL EQUIPO, UNA VEZ BLINDADO, 
UTILIZADO PARA DESCONTAMINAR EL NAN.



3.1.1. Evaporador

Se ha construfdo el evaporador para concentrer la disoluclén 
de residuos de alta radiactividad ellminando #ran parte del 
a^ua y dejando solamente la necesaria para que pueda cristali- 
zar el nitrato de aluminio con nueve molécules de agua. Este 
evaporador se utilize también para concentrer la disoluclén de 
los productos de fisién una vez que se ha separado el aluminio. 
En él se trabaja a vacfo ^unos luo mm. de mercurio de presién) 
para que la temperatura de ebullicién no sobrepase los 605C ya 
que a la presién atmosférica el écido nftrico a ebullicién es 
altamente corrosive.

Como la ebullicién a vacfo es bastante violenta se ha adap- 
tado al cuerpo del evaporador una cabeza de expansion de 2uu 0 
mm. por 3uO mm. de altura provista de très cortaproyecciones 
para que no se arrastre liquide alguno con el vapor, Debido a 
que el nivel de la disoluclén en el interior del evaporador se 
va a raedir por diferencia de presiones, se ha construfdo de for 
ma alta y estrecha su cuerpo, de dimenelones 8o 0 ram. y 6o cm. 
de altura. uado que el evaporador es estrecho y ha de llevar 
en su interior los tubes para efectuar las medidas de nivel y 
densidad por borboteo de aire se le ha dotado de camisa de ca- 
lefaccién en lugar de utilizer tubes o serpentin.

A este aparato llegan dos tuberfas de 8x12 0 ram. por su par 
te mds superior; una (a, fig. 5) por la que sale el vapor y, 
la otra (b) por la que se introduce la disoluclén de alimenta- 
cién. De su base inferior sale una tuberfa (c) de 8x12 0 mm, 
que se utiliza para pasar la disoluclén concentrada, a través 
de una vélvula de esfera (VA), al fusor-cristalizador. Très tu 
berfas (d ) de 6x10 0 mm. de las que una llega al fondo del apa 
rato, otra a cinco centfrnetros del fondo y la tercera queda cor 
tada a la entrada, entran en él en la parte troncocénica que 
une la cabeza de expansién con el cuerpo del evaporador; a tra 
vés de estas tuberfas se borbotoa aire a presién para la medi­
da de nivel y densidad. La camisa de calef'accién, finalmente, 
tiene dos tuberfas de loxl2 0 mrn. de entrada y salida del li­
quida calefactor.
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FIG. 5 .-  FOTOGRAFIA DEL EVAPORADOR DE ACERO 
INOXIDABLE UTILIZADO .

FIG. 6 .-  FOTOGRAFIA DEL CAMBIADOR DE CALOR Y 
DEL TANOUE RECEPTOR DEL CONDENSADO



3.1.2. Cambiador de calor

Los vapores que salen del aparato anterior se condensan en 
un cambiador de calor (fig, 6) unido a él a través de una tubjB 
rfa (a) de 8x12 0 mm. Este aparato es tubular de un solo paso 
y lleva cinco tubos, de 8x12 0 mm. y 50 cm. de longitud, en su 
interior que van mandrinados a sendas plaças en los extremos 
del cuerpo del cambiador de calor. Las dos cabezas del aparato 
van unidas al cuerpo por sendas bridas locas entre las que se 
encuentran unas juntas de teflén. La carcasa tiene un dfémetro 
de 80 ram. y 50 cm, de lonritud. La refrigeracién se realiza con 
agua corriente que pasa entre la carcasa y los tubos. El apara 
to esté colocado de forma vertical, circulando en contracorrlen 
tw el liquide que se condensa en el interior de los tubos y el 
agua de refrigeracién en su exterior,

3.1.3. Fusor-cristalizador

Es un recipients de acero inoxidable cuyo diémetro interior 
es de 100 mm. y cuya altura es de 2h cm, (fig. 7)» a su alrede 
dor lleva una camisa de l4o 0 mm. por la que pueden circular 
alternativamente las disoluciones de calefaccién y réfrigéra- 
cién. una brida de acero inoxidable con seis tornillos de suje^ 
clén y junta de teflén cierra la parte superior del recipiente. 
t or esta parte superior entran cuatro tuberfas; una de ellas es 
un refrigerants ( k )  de camisa, de 30 cm. de altura y 28x30 0 
mm. del tubo exterior y 10x12 0 mm. del interior. Otra tuberfa 
(c) de 8x12 0 mm. es por la que pasa la disoluclén concentrada 
desde el evaporador. TTn tubo ciego de 8x12 0 mm. (f, fig. 8) 
llega hasta 2 cm. del fondo y en él se Introduce una sonda ter 
moraétrica para medir la temperatura del interior del aparato. 
Finalmente, un tubo (e) de 6x10 0 mm., que llega hasta el fondo 
y en su parte inferior lleva soldada una plaça de acero inoxi­
dable con taladros de 0,5 0 mm. (fig, 8) sirve para succionar 
con vacfo el Ifquido sobrenadante después de la cristalizacién 
del NAN. Esta éltiraa tuberfa, una vez fuera del aparato, se dj@ 
riva en dos con sendas vélvulas de esfera, una de las cuales 
(VC) llega hasta un tanque de recepcién del Ifquido; por la 
otra (Vn) se introduce al aparato aire a presién cuando no se 
succiona el Ifquido de éste para que la disoluclén no pase a
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FIS. 7 . -  FOTOGRAFIA DEL APARATO DE 
FUSION-CRISTALIZACION .

FIG. 8 DETALLE DE LA PARTE SUPERIOR DEL 
APARATO DE FUSION-CRISTALIZACION .



trav^s de la plaça taladrada y llene el tubo taponândole al cric» 
tallzar en su interior el NAN. En la parte superior del refrige 
rante se ha adicionado una cabeza de expansion (E) con varios 
cortaproyecciones para que al dejar de succionar con vacfo y 
hacer pasar aire a presidn este golpe brusco no envie por enc 
ma de este punto gotas de disoluci<5n, A partir de aqui una tu- 
beria de polivinilo lleva los gasos hasta una chimenea,

3.1.4. Tangues de recepcidn

En el equipo existen dos tangues de recepcidn de las disolu 
ciones. Ambos estdn construfdos tainbiën en acero inoxidable 
ATSI-304. XJno de ellos, unido al cambiador de calor (fig. 6), 
es donde se recibe el condensado; tiene 100 0 mm. por unos 30 
cm. de altura, y, en su parte inferior, una vâlvula, de acero 
Inoxidable ^VO) de 3/^" y de cierre tipo aguja, da salida a la 
disolucidn allf almacenada. Dado que no se verifica ninguna opje 
racidn que lo impida, en este recipiente y, ya que la disolu- 
ci(5n en ^1 almacenada es poco radiactiva, el nivel se mide direjc 
tamente a trav4s de un tubo de vidrio situado al exterior del 
tangue, una tuberfa que sale de la parte intermedia entre el 
condensador y este dep6sito sirve para aplicar vacio al equipo 
formado por el evaporador, condensador y tangue.

El otro tangue de recepcidn, de 200 0 ram. y 6o cm. de altu­
ra , va unido, a través de una tuberfa de acero inoxidable f) 
de 8x12 0 mm, y una vdlvula de esfera ^VC), con el fusor-cris- 
talizador ^fig. 2); en ël se almacena el ^cido nftrico que lljs 
va los productos de fisidn. Por su parte inferior, una v6lvula 
de aguja ^VE) igual a las anteriores, da salida a la disolucidn, 
un tubo de vidrio exterior al tangue sirve de indicador de ni­
vel; la radiactividad aquf no es problems en cuanto al tubo de 
vidrio se refiere ya que la cantidad de disolucidn en el inte­
rior de 6ste es minima y el tiernpo de estancia de la disoluci<5n 
en el tangue se procuré que fuera pequefta; sin embargo, como 
medida de precauci&n para no recibir dosis radiactivas en los 
ojos, la medida de nivel no se efectuaba directamente sino a 
través de un espejo (figs. 3 y 4). En este tangue se aplica el 
vacio, a travës de una tuberfa situada en la parte superior, 
con el que se succiona el liquido que existe en el fusor-crista 
lizador.



3.1.5. Aparatos para calentar y enfriar la mezcla frlgorfflca

Dos baftos termost^ticos de doble pared se utilizaban para 
raantener una disoluci<5n de etilénglicol-agua a la temperatura 
deseada. En une de ellos la mezcla se raantenia a 85?C con un 
termostato Tecam Tempette TE-1 con escala de temperatura de haŝ  
ta 95-C, con bomba centrifuge de circulacidn de un caudal de 
6 litros/mimito, y una resistencia de calefacci<5n de 1.000 W,

En el otro baflo la temperatura de la mezcla es ligerainente 
inferior a los 0$C hasta los que se enfria con un refrigerador 
el(5ctrico tipo compresor, Tecam dip cooler, de la Tchne Ltd. 
Duxford Cambridge, de 220 V, 50 ciclos y 120 W. La temperatura 
es mantenida con un termostato, Tecam Tempunit TU-8, de la mi^ 
ma casa, con escala de temperatures regulada entre -20^0 y 609C, 
bomba centrifuge de circulacidn con un caudal de 6 litros/min., 
y resistencia de calefacci<5n de 500 W.

3.1.6. Aparatos de medida y control

Medida de nivel, densidad y concentracidn

Como ya se ha dicho la medida de nivel en los dos tanques de
recepci<5n se verifica con sendos tubos de vidrio como indicado
res, M^s dificultad ofrecia esta medida en el evaporador ya que 
alli se llevaba a cabo una operacidn de concentracidn y la diso 
lucidn concentrada de NAN que estuviera en el tubo de vidrio ex 
terior, si con éste se tratara de medir el nivel, se enfriaria 
en ^1 cris talizando y tapon^ndole. Por ello la medida de nivel 
se efectuaba en el evaporador con sondas neumKticas. Existian, 
pues, très tubos de 6x10 0 mm, de los que uno llegaba hasta el 
fondo del evaporador; otro, hasta una distancia conocida, H, 
del fondo; y el tercero en la parte superior del aparato donde 
nunca estaba en contacte con la disolucidn del interior. Estos 
tubos se prolongan fuera del aparato donde iban unidos a unas 
vdlvulas "no retorno" de vidrio, de cierre por flotaci<5n del ob 
turador, por lo que en caso de una sobrepresidn en el evapora­
dor el liquido no podria pasar de este punto. A partir de estas 
v^lvulas las tuberias se prolongan con tubo flexible de polivjL 
nilo primero, y luego, con tuberia de cobre hasta una bifurca-



cl(5n donde un racor en T las dériva hacia unos mandmetros difje 
renciales de tubo de vidrio en IT con disolucidn acuosa en su 
interior, y hacia unos rotdmetros de purga, de la casa :isher- 
-Porter, con vdlvulas de aguja incorporadas y regulador de prê  
sidn diferencial, medlante los que se mide, ajusta y régula un 
caudal permanente de aire, de 30 litros/hora, procédante de un 
rnano-reduc tor EEO al que llega desde un compresor que abastece 
al edificio de aire a presidn.

En la fig. 9 se da un esquema del süeina de medida de nivel 
y densidad en el evaporador. Las presiones de las très Ifneas 
de aire que salen de los rot^raetros ser^n:

= P + h,d + p^
Pg = P + (h - H).d 4 Pg

= P + P3

donde:
d = densidad de la disolucidn en el evaporador 
h =s altura del nivel del liquido en el evaporador 
H = diferencia de altura entre las dos tuberias introducidas 

en la disoluci<5n (conocida por construcci(5n del aparato) 
p^ = përdida de carga en la linea "n"; pero dado que las très

lineas son de la misma naturaleza e igual longitud podemos 
suponer que p̂  ̂ = p^ = p^ , y las pequehas diferencias se
tienen en cuenta en la correcci<5n del sistema dando a la
altura H un valor corregido,

Por tanto: P^ - P^ = h.d
de dondes

h = ~ ^3 (3 .1 )

por lo que conociendo la densidad de la disolucidn y la dife­
rencia de lectures en el man<5metro diferencial se puede conocer 
el nivel del liquido en el evaporador,

Por otra parte: P^ - Pg = H.d
de donde:

d =
H
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por lo que se puede conocer la densidad de la disoluci<5n, que 
sustituyendo en la expresidn (3,1) se obtendrdi

Pi - Pz
es decir, que leyendo la diferencia de alturas entre los dos ra
males de ambos magistrales se puede conocer el nivel del Ifqu^
do en cada momento; y como se conoce, por construccidn, el did 
metro interior del evaporador se puede saber el volunien de la 
disolucidn y, por tanto, su concentracidn respecto a la de la 
alimentacidn inicial,

Medida a distancia de la temperatura

En las operaciones de fusidn y cristalizacidn del NAjm se de
be inedir la temperatura para tener un control adecuado de las 
operaciones y , de esta manera, lograr un perfecto funcionamien 
to de acuerdo con las condiciones prefijadas.

La medida la temperatura se lleva a cabo inediante un ter 
mdmetro de resistencia de platino cuya sonda se encuentra intro^ 
ducida en un tubo ciego de acoro inoxidable situado en el fu 
sor-cristali>ador, El valor de la temperatura se lee en un tele 
termdrnetro indicador, con escala de -5®C a lOO^C, situado en 
un panel exterior al recinto de operacidn (fig, 4), Un interru£ 
tor situado junto al indicador de temperatura pone o para el 
funcionamiento del termdmetro, Tanto el indicador como la sonda 
termomdtrica fud suministrado por la casa Fisher-Porter de 
Madrid,

3,1.7* Sistema de fusidn-cristalizacidn propuesto para la 
descontaminacidn del NAN,

Dado que para descontaminar apreciablemente el NAN es nece- 
sario fundirlo y cristalizarlo varias veces y en la etapa con 
que se trabajd (pdrrafo 3 . 1 . 3 . para cada operacidn de fusldn- 
-cristalizacidn bay que anadir nuevo dcido nftrico, la disolu- 
cidn de productos de fisidn se diluye notablemente, Este incon
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venlente se puede evltar montando en aerie varias etapas de fU 
sores-cristalizadores tal y como se représenta en la figura 10» 
por las que fluyen en contracorriente el ^cido nftrioo» que 
arrastra los productos de fisidn» y el NAN. una gran desventa- 
ja de este aparato con varias etapas es la numerosa cantidad de 
vdlvulas y tuberias que ha de tener y, por tanto» su diffcil 
manejo.

Un aparato ideado y diseflado para verificar de una forma mds 
continua laeeparacidn y descontaminacidn del NAN y con menor 
consumo de dcido nitrico no diluyendo, por tanto, la disolucidn 
de productos de fisidn» es el representado en la figura 11. 
Consta de dos calderines situados a distinto nivel; uno de ellos 
F » lleva adaptado a su parte superior un refrigerants de oami- 
sa, R» en el que cristaliza, durante el ascenso de la disolu­
cidn, el NAN, cuyos cristaies son empujados hacia abajo por un 
agltador helicoidal que ademds de esta funcidn ejerce la de 
agitar la disolucidn en el calderin. Por la parte superior del 
réfrigérante una tuberia, s, sirve de rebosadero por donde la 
disolucidn, ya fria y sin aluminio pasa al segundo calderin» E; 
donde se hierve destilando el dcido nitrico, que se condensa 
en el cambiador de calor, C, y liquido fluye, a travds de la 
tuberia, B, hasta el calderin F, donde comienza el ciclo de 
fundir y cristalizar el NAN. Ambos calderines llevan un tubo 
que llega hasta el fondo y por los que se succionan los liqui- 
dos del interior. Las experiencias, con trazadores radiactivos 
y disolucidn de residues de alta actividad diluida» fueron rea 
lizadas en un aparato de vidrio cuya fotografia puede apreciar 
se en las figuras 12 (aparato funcionando; en el calderin inf^ 
rior se funde el NAN que cristaliza en el refrigerants) y 13 
(aparato al final de la operacidn; el NAN se encuentra crista- 
lizado en el calderin inferiog). Se halla en trdmites la paten 
te de invencidn de este sistema cuya solicitud fud admitida el 
6 de Diciembre de 1,969 con el n? 37^#3^9*

3.1.8. Productos quimicos utilizados en la aeparacidn del NAN

Para realizar estas experiencias se ha utilizado Nitrato de 
Aluminio nonahidratado, reactivo quimico, de la casa Probus.
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FIG. 12 SISTEMA CONTINUO DE FUSION-CRISTALIZACION. 
APARATO FUNCIONANDO.

FIG. 13.- SISTEMA CONTINUO DE FUSION-CRISTALIZACION,
APARATO PARADO DESPUES DE UNA OPERACION



El dcido nitrico es comercial, de densidad 1,4 y una normali- 
dad de 1 3 ,6 ,

Los radioisdtopos trazadores utilizados son los siguientes:

Cesio-1 3 7# en forma de nitrato de cesio, suministrado por el 
Departamento de Radioelementos del Comisariado de Energia Atd- 
mica (Francia;,

Est-roncio-85, en forma de nitrato de estroncio en disolucidn, 
con una actividad especifica de 2,2 mC/gr, y una concentracidn 
de 54 mg/ml,; tambidn ha sido suministrado por el Departament 
des Radioéléments du Commissariat a l'Energie Atomique (Fran­
cia), Se utilizd tambidn estroncio-85 de rauy alta actividad e^ 
pecifica, 11,2 C/gr, de Sr, fabricado por el Departamento de 
Radioisdtopos de Mol (Bdlgica),

Circonio-95, en forma de didxido de circonio en medio oxdli- 
co, ha sido suministrado por The Radiochemical Centre, Amersham, 
Buckinghamshire (Inglaterra),

Mercurio-203, suministrado por el mismo centro que el ante­
rior, en forma de nitrato en disolucidn, con una concentracidn 
de 1 5 ,7 mg/ml y una actividad especifica de aproximadamente
1,4 mC/mg,

3.2, MATERIAL Y KQUTPO PARA LA PESTRUCCTON DEL ACTDO NITRTCO,

Las experiencias realizadas para verificar la destruccidn 
del dcido nitrico se llevaron a cabo en un aparato de vidrio 
formado por un matraz de fondo redondo de très bocas; una de 
las cuales servla para introducir en dl las disoluciones de ali 
mentacidn, a otra iba adosado un refrigerants de bolas para 
condenser los vapores condensables que se desprendieran en la 
reaccidn y, en la tercera, un termdmetro de mercurio, con esca 
la de Q9C a 150?C, indica! a la temperatura de la reaccidn. El 
matraz se encontraba introducido en un baho terraostAtico que 
mantenla la temperatura entre los 8n?C y los 90?C,



Los productos quimicos utilizados han sido: el Acido nitri­
co descrito en el pArrafo anterior, aztScar comercial y metava- 
nadato amdnico de la casa Schuchardt,

3.3. MATERIAL Y EQUIPO PARA LA SEPARACION DEL CESIO

Se han realizado dos tipos de ensayos con intercambiadores 
idnicos para separar el Cesiot discontinues y continues; usan- 
do,para cada uno de ellos, dis tintos aparatos,

3.3.1. Ensayos discontlnuos

El aparato utilizado para realizar estos ensayos fuA un vi- 
brador elActrico que lleva una barra transversal sobre la que 
se sujetan con sendas pinzas cuatro pequehos recipientes de 
acero inoxidable con tapdn de rosca y doble junta de teflAn y 
goma y en cuyo interior se introduce un frasco de plAstico con 
teniendo la résina cambiadora y la disolucidn a intercambiar. 
Los recipientes de acero inoxidable tienen dos tuberias de en- 
trada y salida de liquide de calefaccidn que llega a ellos a 
travAs de un tubo de polivinilo desde un bafto termostAtico, La 
fotografia del aparato puede observarse en la figura l4,

3.3.2. Ensayos continues

Para realizar estos ensayos se utilizaron unas columnas de 
vidrio Pyrex, de 15 cm, de altura por 1 cm, de diAmetro, Corno 
soporte de la résina cambiadora llevan en el fondo una plaça 
de vidrio sinterizadoj y en su parte inferior una vAlvula de 
vidrio nos permits regular el caudal de paso del liquide a tria 
vAs de la columna (fig, 15). En la parte superior de la colum- 
na se acopla un balAn de vidrio, de nivel constante y de 250 
ce, de capacidad, donde se alimenta la disoluciAn que debe po- 
nerse en contact© con la résina,

3.3.3. Productos quimicos utilizados para la aeparacidn 
del cesio,

Como résinas intercambiadoras se han utilizado dos tipos de 
aluminosilicato sAdico sintAtico denominados "DECALSO Y” de un
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FIG. 14 .- VIBRADOR ELECTRICO UTILIZADO EN LOS ENSAYOS EN 
DISCONTINUO PARA SEPARAR EL CESIO .

FIG 15 - COLUMNAS DE INTERCAMBIO lONICO UTILIZADAS PARA 
LOS ENSAYOS EN CONTINUO DE SEPARACION DE CESIO



tamaflo de grano de 8 a 50 mallas, y "DECALSO F" de 6o a 90 ma­
llas; fabricados ambos por The Perrautit Company Ltd. Pemberton 
House 6 3 2 /6 5 2 London Road Xsleworth, Middlesex,

Otro tipo de résina cambiadora utilizado fuA el "ABEDEM TiA” 
pulverulento, que es un fosfato de titanio de peso especlfico 
real 1,96 g/cc,, fabricado por S,E,R,A,l,, 1091 ChaussAe d'Al- 
semberg, Bruxelles 18,

Como eluyentes se han utilizado disoluciones de nitrato amA 
nico y acetato amAnico, qufmicamente puros, de la casa Probus,

El trazador radiactivo utilizado fuA el cesio-137.

3.4, M (YTE 'T^L Y EQtJTPO PARA SEPARAR EL ES rRONCIO.

Para la separaciAn del estroncio por extracciAn Ifquido-li 
quido se utilizaron embudos de decantaciAn, de très tarnahos 
distintos: 3 5; 80 y 200 cc,, situados en un tren de agitadores 
de acero inoxidable movidos por motores elActricos y regulados 
por potenciAmetros ASTRA bobinados, de 1,500 Ohmios y 50 W
(fig. 1 6 ),

Como agente de extracciAn se ha utilizado Acido di-2-etil- 
-exil-fosfArico, D2EHPA, de la union Carbide Chemicals Company, 
su sal sAdica y fosfato de tributilo, TI3P, todo ello dilufdo 
en Shell-Sol-T de la casa Shell Chemical Company.

Como trazadores radiactivos se ha utilizado el estroncio-85  
ya descrito y cerio-l44 suministrado por The Radiochemical Cen 
tre, Amersham, Buckinghamshire (Inglaterra),

3.5. APARATOS ANALITICOS

Entre los aparatos analfticos utilizados cabe destacar por 
su especificidad los contadores de radiaciAn beta y gamma de 
los qua se han utilizado tres tipos diferentes.
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FIG. 16.- TREN DE AGITADORES Y EMBUDOS DE DECANTACION 

UTILIZADOS PARA LOS ENSAYOS DE SEPARACION 

DEL ESTRONCIO .



3,5.1$ Contador de Radiactividad beta

Tanto el estroncio-90 como el rutcnio-lo6 se analizan por 
contaje de la emisiAn radiactiva beta para lo que se utilize 
un detector Geiger Müller, de la casa Philips, conectado a una 
escala electrAnica JEN de base diez y con registre electrome- 
cAnico,

3.5.2, Analizador monocanal gamma

El anAllsis de los radioisAtopos emisores gamma se ha realjL 
zado con un analizador monocanal Philips PW-111.571 provisto 
de un cristal de centelleo de ioduro sAdico activado con talio, 
INa(Tl) recubierto de una pantalla de aluminio para absorber 
la posible radiaciAn beta y protéger el cristal; y un fotomul- 
tiplicador encargado de recoger el destello lurainoso, produci- 
do por el cristal de centelleo y provocado por los fotones gam 
ma en Al, y convertirlo en electrones y inultiplicar estos im­
pulses elActricos de modo que una vez amplificados puedan ser 
registrados,

3.5.3. Analizador multicanal gamma

Se ha utilizado tambiAn un detector de centelleo de cristal 
de Germanio-Litio, Ge(Li), de la firma RCA, de 3 cm , de super 
ficie activa y 5 mm, de profundidad de zona de carga espacial, 
ICI diodo detector va montado en un criostato de acero inoxida­
ble de tipo invertido con una capacidad de 22 litros que mantie 
ne el aire liquido en su interior, Una bomba difusora de acei- 
te solidaria al criostato permite alcanzar un vacio, entre las 
paredes de Aste, del orden de 10  ̂mm, de mercurio, suficiente 
para impedir la condensaciAn de humedad en los electrodos del 
diodo detector y para mantener un ritmo bajo de evaporaciAn 
del aire liquido, El andlisis de los impulsos de salida se rea 
liza por un analizador Intertechnique de 4oo canales y pueden 
rogistrarse mediante una mdquina de escribir automdtica o bien 
en una cinta magnetofAnica,

;l calibrado de este aparato se realiza con una rauestra de



radio-226 de 77 C ya que sus fotopicos se conocen con ci- 
fras hasta la centAsima del Kev,



CAPTTULO IV
e x p e r im e n t a c io n  y  r e s u l t a d o s



4.1. en sa yo s PtŒVTOS

Inicialmente se intentA separar el cesio-137 y el estroncio- 
-90 de los residues de alta actividad ^HAA) directamente* Los 
mAtodos existantes para separar estos dos productos de fisiAn, 
bien basados en intercambio iAnico o en extracciAn liquido-ljC 
quido, se realizan a pH >3 por lo que es necesario alcalinizar 
estas disoluciones. Al tratar con hidrAxido sAdico o amAnico 
una disoluciAn sintAtica IM en Acido nftrico, 1,2m en nitrato 
de aluminio y 5*10~ m en iAn raercdrico, se encontrA que el alu 
minio comienza a precipitar a pH^ comprendidos entre 2 y 3» Pa 
ra salvar este obstAculo se pensA en complejar los iones alumJL 
nio con Acido tartArico, para lo cual es necesaria una relaciAn 
minima tartrato/aluminio de 1/1; pero, debido a que el bitartra 
to sAdico tiene una solubilidad mAxima de 0,47 moles/1,, al aJL 
canzar la zona de pH de formaciAn del bitartrato (pH (Y 4) se 
obtenia un gran precipitado, Para evitar la precipitaciAn del 
bitartrato sAdico era necesario diluir los RAA, pero esta solu 
ciAn no es recomendable a fin de no aurnentar el volumen de es­
tos residuos ya que aumentarian los gastos de su almacenamien- 
to, Por otra parte, ni los tartratos ni los citratos complejan 
en medio neutro los iones mercdricos que precipitan al elevar 
el pH,

Se intentA tambiAn separar el estroncio de los productos de
fisiAn (p.p.) mediante coprecipitaciAn con sulfato bArico en
medio Acido, La adiciAn de disoluciAn de cloruro bArico a los
RAA produce un precipitado de nitrato de bario, El producto de

^  2solubilidad de esta sal de bario es 3»5«10” por lo que en los 
residuos tratados, que contienen iAn nitrato en una concentra- 
ciAn de 4,6m , precipitarA el nitrato bArico cuando el catiAn se 
enouentre a una concentraciAn superior a 1,3.10~^H, Asi, pues, 
la precipitaciAn debia verificarse arladiendo primero los iones 
sulfato y despuAs los iones bario en los RAA, Se encontrA, sin 
embargo, que el mercurio coprecipita con el sulfato de bario; 
y , dado que el procedimiento de coprecipitar los sulfates de 
estroncio y bario lleva implicite la redisoluciAn de este preci 
pitado previa di^estiAn con disoluciAn concentrada y caliente 
de carbonate sAdico, el mercurio que acompana al bario precipi 
ta aqui como hidrAxido,



Asf, pues, se observA en todas estas experiencias previas 
para separar directamente los productos de fisiAn que interfe- 
rfan primeramente los iones aluminio y despuAs los iones nitra 
to y mercArico; por lo que se decidiA separar previamente el 
aluminio de los productos de fisiAn.

4.2. SEPARACION Y DESCONTAMINACION DEL NAN

Se realizaron unas experiencias sobre la fusiAn y cristaliza 
clAn del NAN, sobre su solubilidad en medio nftrico, se estudiA 
tambiAn la solubilidad del nitrato de estroncio, la influencia 
de la normalidad del Acido nftrico en la cristalizaciAn, la re 
laciAn entre la cantidad de NAN y Acido nftrico que debfa exis 
tir y la separaciAn del nAN del estroncio, dnico producto de 
fisiAn cuyo nitrato es poco soluble.

4,2.1. Solubilidad del NAN en medio Acido nftrico
■ I l  I . . . I  . 1.  I l ,  .1111 -  -  . . . "  — I .  ■     1. 1-  ■ ■ ■      i - i —

Para estudiar la solubilidad del NAN en medio Acido nftrico 
y a distintas temperatures, se pesaba una cantidad determinada 
de aquAl, de modo que la disoluciAn una vez frfa a la tempera­
tura deseada estuviera sobresaturada, y se afiadfa en un vaso 
Junto con 100 ml. de Acido nftrico de diverse molaridad. La mejk 
cia se calienta hasta disoluciAn total y se deja despuAs en­
friar, en un baflo termostAtico, para evitar que variera la tera 
peratura de la disoluciAn, se tomaban con una pipeta dos mues- 
tras del liquida sobrenadante; en una de elles se analiza el 
Acido nftrico; la otra, se lleva a sequedad para eliminar el 
Acido nftrico y evitar que interfiera en la determinaciAn ana- 
Iftica del aluminio, debido a la pequefla cantidad de este iAn 
que hay en algunas de las muestras; despuAs, el sAlido se di- 
suelve en un mfnirao volumen de Ifquido y se analiza el aluminio,

El intervalo de temperatures estudiado fuA de -10*C a 4o@C, 
y la normalidad del Acido nftrico utilizado, entre 12M y 20M,
Se obtienen asf los resultados expresados en la tabla 4.1 .



TABLA 4.1. - SOIAr^TLX^AD ^EL NAN EN NTTPTBO
Tiernpo que se a.itiene la disoluciAn a la temperatura deseada: 2 hr.

....... 1Temp. NO3TÎ 20M HO^n 18m NOgH 16m NO_n i4h NO^ÎÎ 12rî

4o
NOr.II

^N.final) 1%,52 1 6 ,7 2 14,68 12,48 9 ,9 6

Al^ + 1 ,0 8 3,4 6 ,1 6 11,08 18,08 j

N03K 
(n. filial) 1 9 ,1 6 1 7 ,0 8 14,88 1 3 ,0 0 1 0 ,8 0 :
r-"*---

Al 3+
..iîïZill. 0 ,5 6 1,84 3,88 6,48 9,00

20
UO3II

l2t£i2îTl. 1 8 ,8 0 1 7 ,2 8 1 5 ,6 0 13,64 12,48

Al 3 +
..loiZiil. 0,44 1 ,3 6 2 ,3 2 3 ,0 8 6 ,56

Mo^n
(n .final) 1 9 ,2* 1 7 ,3 6 1 5 ,5 2 1 3 ,6 0 1 1 ,4o

Al3 + 0 ,3 2 0 ,9 6 1,68 2 ,0 8 4,44

10
NO3L 

[N.final) 19,48 18,12 1 6 ,08 14,24
-d

12,48

a P + 0,24 0 ,5 2 0 ,9 6 0 ,8 0 2,4o

0
NO3H 

(n.final) 19,28 1 7 ,8 0 1 6 ,0 8 1 4 ,3 6 12,44

Ai 3+
..iesZiil, 0,04 0,48 0,28 0,44 1,20

-10
N03IÎ 

(n.final) 20,4-8 1 8 ,0 8 16,56 14 ,60 12,4o 4

Al3+
(er/1,) 0 ,1 2 0,4o 0,04 0 ,1 6 0,48



4,2.2* Solubilidad d^l nitrato de estroncio en medio Acido 
nftrlco-NAN.

De todos los nitrates de los productos de fisidn es el do eĵ 
troncio el que présenta una solubilidad menor en àcido nftrico 
concentrado. Como el proceso que 'se desarrolla pretends separar 
nitrato de aluminio de los productos de fisidn es necesario no 
alcanzar el Ifmite de solubilidad del nitrato de estroncio en 
las etapas de fusidn-cristalizacidn del NAN a ffn de que el ejB 
troncio no quede con aqudl contamindndole y reduciendo la recu 
peracidn final de estroncio-90.

Se ha estudiado por el mdtodo de trazadores la solubilidad 
del nitrato de estroncio en dcido nftrico en funcidn de la tern 
peratura y de la concentracidn de dste, tanto en presencia co­
mo en ausencia de nitrato de aluminio.

El mdtodo con trazadores consiste en esencia en utilizer eii 
troncio- 8 5 de alta actividad especffica (11 mC/mg). En vasos 
de precipitado se introduce 1 ml. de disolucidn de trazador quo 
contiens 2 0 de actividad y 2 y^gr. de estroncio; en cada ya 
so se afLade ademds las cantidades deseadas de nitrato de estron 
cio como portador y de Acido nftrico, en los ensayos en presen 
cia de NAN se afladfan tambidn 10 gr. de esta sal, todo ello se 
lleva hasta luO ml, con agua, y se introduce en un bafio termeŝ 
tAtico a la temperatura deseada. Al cabo de dos horas se toma 
muestra del Ifquido claro contenido en el vaso y se analiza el 
estroncio por contaje gamma y la concentraciAn final de Acido 
qufmicamente.

Los resultados obtenidos se dan en la tabla 4,2.

4.2.3. Influencia de la cantidad y normalidad del Acido nftrico 
en la cristalizaciAn del NAN y en la separaciAn del 
estroncio.

En vasos de precipitado se ahadfan 6 0 , 70 y 80 gramos de 
NAN, respectivamente, se calentaba hasta fusiAn de la sal y se 
les afiadfa entonces 25 ml. de disoluciAn acuosa de Acido nftrdl 
CO de diverse molaridad y estroncio-8 5 como trazador. Esta me^



TABLA 4.2
SOLTTBTLTBAD BEL NITBATO DE ESTRONCIO EN MEDIO NAN-ACIDO NITRICO. (mg.)
ConcentraciAn inicial de aluminio en los ensayoss 0,27M 
Tienipo que se rnantiene la mezcla a la temperatura deseada t 2 horas 
Trazador utilizado: Estroncio- 8 5 , 11 mc/mg - 
Cantidad de trazador: 2 gr. de estroncio

, NO3H TFtîPEF iisl..
(M final) 80 60 4o 20 0 -1 6

11,8 - — 2 .6 5 0 2 .1 6 0 1 .3 0 0 850
12,8 2 .6 8 0 2 .1 3 0 1 .5 1 0 1 .1 3 0 680 560

Sin NAN, 14,0 650 430 280 210 l4o 88,5
16,5 352 215 145 107 5 6 ,7 46,7
1 8 ,0 6 8 ,3 42,5 25 1 7 ,6 - 9,2
2 0 ,0 6 3 ,4 7 3 3,12 1 ,1 7 1,18

1 2 ,0 — 2 .8 5 0 1 .8 6 0 1 .3 6 0 860 470
1 3 ,3 1 .8 0 0 1 .1 9 0 770 510 360 160

Con NA-N 14 ,6 570 430 300 220 14 0 100
1 6 ,9 33s 262 227 179 92 62
19,5 37,8 2 3 ,4 11 7,2 - 5,9 j
20,4 3,6 3,7 3 ,4 7 4,44 5 ,2 3 5,61 j



cia de dejaba enfriar a la temperatura ambiante y una vez que 
cristalizaba el NAN se filtraba en un embudo de plaça porosa, 
midiéndose el volumen del liquide flltrado y tomando muestras 
de Al para analizar el aluminio y estroncio-85* Los cristales 
de NAN se disolvfan en una determinada cantidad de agua y en 
esta disoluciAn se volvfan a analizar los mismos elementos. Los 
resultados de estas experiencias vienAn expresados en la tabla 
4*3 #

Se realizaron otras experiencias similares, pero esta vez 
con otros intervalos de normalidad del Acido nftrico, con menor 
concentraciAn inicial de NAN y con distintas cantidades de Ac 
do. Se pesan siempre 20 grs. de NAN y se afiaden en cada vaso 
de precipitado junto con 20, 30, 4ü y 50 ml. de Acido nftrico 
de distinta molaridad y una cantidad de estroncio-85 como traza 
dor. La mezcla se calentaba hasta disoluciAn total y se dejaba 
despuAs enfriar hasta 20@C, separando, entonces, por filtraciAn 
con embudo de plaça, las dos fases, sAlida y liquida. En la fa 
se liquida, una vez medido su volumen, se analizaba aluminio y 
estroncio-85; la fase sAlida se disolvfa en agua y entonces se 
analizaban los mismos elenientos. Los resultados de estas expe­
riencias se expresan en la tabla 4.4#

En los ensayos anteriores se observA que la separaciAn mecA 
nica de las dos fases, es decir la filtraciAn, se realizaba mê  
jor cuando se cristalizaba el NAN con Acido nftrico 13,5m para 
una relaciAn de peso en grs. de NAN/volumen en ml. de Acido de 
aproximadamente 2/3; para corroborer esta impresiAn se realiza 
ron unas experiencias en las que se cristalizaba el NAN varian 
do esta relaciAn entre 0,1 y 3, y de los cristales obtenidos se 
sacaron unas fotograffas al microscopic con 25 aumentos que se 
muestran en las figuras 17-25, donde efectivaraente, se puede 
observer que los mayores cristales y los mAs homogAneos se ob­
tienen para una relaciAn de peso de NAN a volumen de Acido nf­
trico concentrado de 0,6 y 0,7*

4.2.4. Estudio sobre la descontaminaciAn del NAN utilizando 
radioisAtopos como trazadores.

En el aparato de fusiAn-cristalizaciAn, representado en la



TABLA 4.3

DEBTA'BIL'CTA BE lA 0OCLtsTALT^-'ABTON DEL NAN Y ESTRONCIO CON LA 
NON'ALIDAD DEL ACIDO NITRICO.__________________________________

Trazador utilizado: Lstroncio-35 
Vo 1 Tin on inicial do Ifquido: 25 ml.
Terrporatura de cristalizaciAn: 2Q9C

NAN NO.n Liquide filtrado p de Al^* p de Sr
inicial utHi zado Vol. Ai34 en cada fase en cada fase
- i S ï i l . . ____ I ’i l ........... — (Ifquido/sAlido) (ifquido/sAlido)

6o 0 51 2,4 76,8/23,2 98 2/1,8
70 0 50 2,44 65,3/3'i,7 57 2/2,3
80 0 49 2,47 54,3/45,2 96 0/4,0
60 2 52 1,8 81,0/19,0 96 7/3,3
70 2 47 1,9 64,3/35,7 91 3/8,7
8o 2 47 2,1 44,2/55,8 93 7/6,3
6o 4 4-0 1,7 49,5/50,5 94 3/5,7
70 4 42 1,7 42,3/57,7 93 0/7,0
8o 4 41 1,7 35,4/64,6 92 4/7,6
6o S 30 1,1-4 18,8/81,2 94 7/5,3
70 s 26 1,07 19,5/80,5 S3 4/11,6
So s 20 1,2 1 2 ,2/87,8 84 1/15,9 !
60 13,5 14 0,37 5,25/94,75 55 C/45,0
70 13,5 12 0,39 4,3/95,7 46 5/53,5
So 13,5 0 i 0,32 2,8/97,2 37 8/62,2



T ' '"LA 4.4
DEPENDE" C TA BE LA COCETETALI'^ACXON DEL NAN Y ESTRONCIO CON LA 
_____ BORM^LTDAD Y CVITIDAD DEL ACIDO NTTRICO.______ __________

Temperatura de cristalizacidn; 20*0 
Cantidad inicial de NAN: 20 grs,
Trazador utilizado: Estroncio-85

NO,
utili:

d
"ado

Liquido
riltrado

ÿ de Al^* 
en cada fase

5» de Sr 
en cada faso

; Vol. 
.(ml.)

Vol.
l m l . ) _

Al3+ 
,_ I%1___

(liquido/sdlido) (liquide/sAlido)

20 13,5 15 0,14 4/96 93,1/6,9
30 13,5 25 0,077 3/97 94,0/6,0
4o 13,5 30 0,095 5/95 83,9/16,1

! 13,5 49 0,14 12/88 97,7/2,3
1 20 12 17 0,258 7/93 92,9/7,1

30 12 26 0 ,2 0 6 8/92 92,6/7,4
4o 12 41 0,19 13/87 96,7/3,3

j 50 12 49 0,14 12/88 98,5/1,5
j 20 10 19 0,48 15/35 95,7/4,3
1 30 10 31 0,36 19/81 97,9/2,1

4o 10 44 0,447 31,5/68,5 98,2/1,8
} !)() ! 10 55 0,403 37/63 98,7/1,3
1 20 ' 8 27 0,98 44,2/55,8 98,2/1,8
1 30 8 43 1,22 93/7 98,7/1,3

!J
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FIG. 17 .- CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION 
DE NAN /N O ,H  « 0,1 ( 2 5  AUMENTOS ) .

FIG. 18.- CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION
DE NAN /  NO H : 0 ,2  ( 2 5  A U M E N T O S ) .
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FIG. 19 .- CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION 
DE N A N / N O 3 H = 0 , 6  ( 2 5  AUMENTOS) .
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FIG. 2 0  .- CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION 
DE N A N / N O 3 H = 0 , 7  ( 2 5  A U M E N T O S ) .
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FIG. 2 1 .-  C R ISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION 

DE N A N  / N O g H  = 0 , 8  ( 2 5  AU M EN TO S ) .

FIG. 22  .- CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION
DE N A N / N O , H  = 1,4 ( 2 5  AUMENTOS ).
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FIG. 2 3 .- CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION 
DE N A N / N O j H  = 2  ( 2 5  AUMENT OS) .
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FIG. 24  .- CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION

DE NAN/NO^H = 2 ,5  (25  AUMENTOS ) .
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FIG. 25.- CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION 

DE N A N / N O3H = 3  ( 2 5  AUMENTOS )



figura 7# se introducfan 150 grs. de NAN a los que se aAadfa 
los mililitros necesarlos de disolucidn del radiois3topo oorrej# 
pondlente utlllzado eomo trazador; se adicionaba ademds 225 ml. 
de dcido nitrlco conoentrado y se calentaba la mezcla, pasand* 
disolucidn de calefaccidn por la camisa del aparato, hasta 
@0*C; se enfrfa entonces con mezcla frlgorifica hasta tempera­
tures comprendidas entre 10@C y 15*0, Se succions entonces el 
Ifquido sobrenadante de la cristalizacidn y se toman muestras 
de 41. Sobre los cristales de NAN formados se vuelve a afiadir 
la misraa cantidad de dcido nftrlco y se repite la operacidn 
succiondndose al final otro volumen similar de liquide sobrena 
dante. Se realize varias veces la miama operaci&n sobre el mi£ 
mo NAN de modo que cada vez se descontamina 4ste un poco mds 
de los productes de fisidn, que son arrastrados con el liquide 
sobrenadante que se succiona, Finalmente, sobre los cristales 
de NAN se ahaden 200 ml, de agua y se calienta para disolverles 
y de esta disolucidn se toman muestras para analizar la canti­
dad del radioisdtopo correspondiente que queda todavia en los 
cristales,

Los radioisdtopos utilizados en estas experiencias fueron: 
estroncio-85» cesio-137, circonio-niobio-95 y mercurio-203,Los 
resultados obtenidos estdn expresados en las tablas 4.5 - 4,8 ,

4,2,5# Estudio sobre la deacontaminacidn del NAN utilizando 
disolùcidn real de RAA,

Se prepard una disolucidn 1, 2i'l de aluminio y IM de Acido ndC 
trico de la que se tomd sendas veces 330 ml, y se trazd suces^ 
vamente con 1, 6 y 12 ml, de disolucidn real de residues de al̂  
ta actividad, tomAndose muestras de estas disoluciones, Se con 
centran, en el evaporador descrito en el pArrafo 3#1#1*> hasta 
100 ml, y se tomanmuestras de los destilados obtenidos. Los 
100 ml. de disolucidn concentrada se pasan al aparato de fu- 
sidn-cristalizacidn donde se mezclan con 225 ml. de Acido nftri 
co conoentrado, se calienta todo hasta *8o?C y luego se enfria 
hasta 29C, succionAndose el liquide sobrenadante en la crista- 
lizacidn; esta operacidn se repite varias veces sobre los mis-



TATI LA 4.5
DESCONTAMTNAOXON DEL NAN DEL ESTRONCIO POR SUOESXVAS 
  FITS TONES -CF TSTALXEAF TONES

Vol. Al3+ NOLH Sr-85
.iSiil..

ler . liquide succionado 199 2,12 13.1 83,734
29 H n 220 1,30 1 3 ,6 13 ,36 5
3* N ft 192 3,70 13,5 1 ,9 8 7
49 « n 252 2,34 13,4 0 ,6 5 2
5? n n 226 1,86 13,5 0,184
Disolucidn final del NAN 313 28,9 2,23 0 ,0 7 8

TA LA 4.6
DESCONTANXNACION DEL NAN DEL CES 10 POD STJCESP/AS 

PUSIONES-CDXSTALT^ACTONES

Vol. Al3+ NO_H Cs-137
— ___

1 er1 p liquide succionado 194 3,26 12,6 79,043
29 M ft 214 2 ,0 9 1 3 ,1 16 ,541
30 It tt 237 2 ,0 9 1 3 ,3 3 ,7 1 3
49 ft ft 232 1 ,6 3 12,9 0,579
5* ft n 227 1 ,6 3 1 3 ,2 0 ,0 9 3
69 tt fi 237 2,56 1 3 ,2 : 0,027
70 ft If 226 2,79 1 3 ,0 0 ,0 0 3
Disolucidn final del NAN 302 44,6 1 ,4 3 0,001



TABLA 4.7
DESCONTA'TJUACION DEL NAN DEL PIDCONIO-NXODIO POR SUf-ESIVAS

etjstones-crtstatT z a ci on es . ___

1—^.liquide succionado
25 « n5i 3 9 M M
i4 ? ” n

Disolucion final del NAN

Zr-Nb-95Vol. NO-H

84,890 
9,613 
3,025 
0,786 
0,377 
0,384 
0 ,2 9 2  
0,231 
0,123 
0,122 
0,157

13,3

1 3 ,0

TABLA 4.8
DESCOTITA-'XNACION DEL NAN DEL MERCURXO POR SUCESXVAS 
_________________FUSXONES-CRISTALX^ACIONESq__________

ôr liquide succionado
n «

31Vol. I Al NO.H

|2? "
{39 w " :
^49 ” ",

n it

\6 9 " " ;
?7 0 M f» -
{ '■89 , w »  '

:̂ o n n

il0 9 « "
/Disolucidn final del NAN

128
272
242
223
258
187
262

253
215
227
292

■f 1 3 .1
1 3 .3
1 3 .1
10.4
1 3 .2

1 3 .1
1 3 .1
12.5
1 3 .1
1 3 .2
1,6

iîg-2 03

5 3 ,350
3 9 ,7 8 6

5 ,7 6 9
0,569
0 ,3 0 0
0 ,0 8 8

0 ,0 6 7
0 ,0 2 9
0,021
0 ,0 0 9
0 ,0 1 3

1

-1



raos cristales de NAN afladlendo cada vez 225 ml. de dcldo nitrjL
C O  1 3 #5m y enfriando entre - 19C y 3*C, Finalmente, se aflade
al fusor-crlstalizador I30 ml. de agua y se dlsuelve el NAN, 
separdndose una dlsolucldn de la que se toma rauestra para anally 
zar* Los resultados obtenidos de estas experiencias se dan en 
las tablas 4*9  - 4.12 .

En otra operacldn se trabajd con 330 ml. de reslduos reales
de alta actividad, procédantes de la celda callente M-1 de la 
JEN, corao allmentacldn. Se concentraron hasta 100 ml. obtenidn 
dose un destllado del que se toma muestra; y la dlsolucidn con 
centrada se pasa al aparato de fusldn-cristallzacldn donde se 
reallzan varias operaciones afiadlendo en cada una 225 ml. de 
dcido nltrlco conoentrado y succlondndose una cantidad de l£- 
quldo sobrenadante que lleva consigo gran parte de los produc- 
tos de flsldn. Finalmente, los cristales de NAN se dlsuelven 
con 200 ml. de agua y de esta dlsolucidn se toma la correspon­
diente rauestra.

Los resultados de esta experlencla se muestran en las tablas 
4 ,1 3 y 4.l4 y los espectros gamma de los liquides separados 
pueden observarse en las figuras 26 a 37»

Una vez que se ha sacado del aparato todas las disoluciones 
y cristales que contenla se lava éste con distintas sustanclas 
para observar hasta qu4 punto se contamina el acero Inoxidable 
con los productos de flsldn.

Prime rament e, se afladen al evaporador 500 ml. de agua y se 
tlenen alll, agltando por borboteo de aire, durante 15 mlnutos; 
al cabo de los cuales se pasan al fusor-crlstallzador, donde 
prlmero se callentan hasta 6ü9C y luego se enfrlan hasta 3D*C, 
agltando slempre por borboteo con aire; y, finalmente, se ^ue- 
clonan a trav4s del tanque de almacenamlento que contuvo los 
llquldos que arrastraban conslgo los productos de flsldn. Pos- 
terlorrnente, se anaden sobre el mlsmo aparato 2oO ml. de NaOH 
2M reallzdndose las mismas operaciones que con el agua ante- 
rlormente. Pel mlsmo modo se hace luego con una dlsolucldn 1m 

de tartrato dlsddlco (200 ml.). Finalmente, se lava el aparato 
Igualmente con 200 ml. de dcldo fosfdrlco 2M. De todos estos 
liquides que salen del lavado del aparato se toman muestras pa



TABLA 4.9

PESCONTANTNACION DEL NAN DE UNA DISOLUCION TRAZAPA COH 1 ml. DE RAA.

ALIfUlNTACION
DESTILADO

Vol.
A ^ l L

330

a P *
-Ls e I I L

3 2 ,4
M

NO^H
_ki_.

1
0j^206

/3

7 , 3 . 1 0 ’̂
10^

Y

-lâKZsil-
1 , 1 . 1 0 ?

10

liquide succionado 230 2 ,4 2 1 0 ,9 5 , 1 . 10 ? 3 ,9 .1 0 '^
29 » w 210 0 ,8 8 1 1 ,4 1 ,2 .1 0 ? 2 , 2 . 1 0 ^
3$ n n 234 0 ,6 0 1 2 ,9 1 , 7 . 1 0 ^ 3 , 2 . 10^ j
4 0 rt N 245 0 ,7 7 1 3 ,0 6,2.1o 5 9 ,4 .1 0 '»  1
50 « n 210 0 ,7 2 1 3 ,0 i ,7.i o5 3 ,3 .1 0 '»  i
6 ? ” w 220 0 ,6 3 1 2 ,9 5 , 2 . 10 *̂ 7,4.1o 3 i
Disolucidn final do NAN 240 3 5 ,5 0 3 ,1 6 5 ,8 .1 0 '» 9,0.10^ j

TABLA 4.10
DESCONTAraNAOION DEL NAN DE UNA DISOLUCION TRA~^ADA CON 6 ml. DE RAAo

'
Vol. Al3+ NO3H / P Y  I

_.iîfl4-kEïïZ“il. -kBïïZïïiiJ
AXTHEîTTACION 330 3 2 ,4 1 4 ,2 .10® 6 ,7 .1 0? 1
nr;"Tii.ADO 205 - Oj,83 4^0.10^ ..2i22.i2f4

l̂ î* liquida succionado 230 2,79 10,7 2,8.10® 4 ,9 .10?
29 H »t 190 1 ,2 3 12,2 6,6.10? 1 ,0 .10? 1
30 n « 245 1,08 12,6

12,6
1,3.10? 2 ,0 .10® j

4 5 " » 205 1,15 3,0.10® 4,6.1o 5 i
3 0 n n 250 1,37 12,3 S,9.1o 5 1,3i1o 5 j
Disolucidn final del NAN 244 4 5 ,3 0 2 , 7 2 1,6.1o 5 I 2 ,6 .10'» 1



TADLA 4,11 
' "TON DEL NAN DE UNA "'TT • DA CO'T 12 nl. DE RAA.

Vol. Al34 ''O-N
(nl) (f-r/l)

330 32,4 1
135 0,35
225 0,69 10,6
225 0,93 12,3
235 0,53 13,1
24 0 0,95 : 13,1
230 0,61 13,1
277 42,40 '_ _ _ _ J 3,2

A L T " " N T T A D . i  O N  
DENT"LAno

4,2.10'^ 
■ ,5#lo3

9,9.10?
2,7.1o3_
3»2.10?
2.0.1U?
4.0.10^ 
1,9.10^ 
2,6.1o5 
6 ,5 .10':

1

30
n

£ q u i d o s 11 o o i o 1:1 c ■ o
!» M

5,0.10'
1 ,3 .10'-
,5.10' ; 

10
1 ,3.10
3,5.10

A
nolueid:I final del NAN 3,3.10

"ACTOREO
TADI.A 4.12 

DESCCNCATN- 'ACTON :NTu.0O TN̂ NA -IL DE TILADO DE T,A
CONCENTNACTON Y P'dlA LA D-rroLUCTON ' 'INAL DTCL NAN DENNU1:S DE 
AVISTA 0 'nTSTON]nO-CETqTALT"A"TONTlD DE L '- N :̂ NDEDT:E-:N:NAr, DEALT"'ANAS 

CON DTDOLUCTQynçi TNA"'ADAS CON iT.A.A.

.D. fi .D. iT

DTSOLUCION TDA^ADA 
CON 1 ^1. de RAA.

Des tile.do 
Disolucidn final del NAN

1 ,3 3.10-
1,74.103

2 ,0 8 .10  ̂
1 ,63.10-

DTDOLUCTON TRA":ADA ] Destilado 1,69.10::̂
DON 6 ml. do RAA. Disolucidn final del NAN f 3,54.1q3

1,10.10'" 
3,48.10^

ITfOLUClON TRAD ADA {
\

Destllado 1,30.103
CON 12 ml. de RAA. | Disolucidn final del NAN % 1,94.10^

6,5 4.10'
1,31.10^
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TABLA 4.14

FACTORES DE DESCONTAMXNACION OBTENTTDOS EN LA OPERACION 
REALIZADA CON RAA REALES

F.D. fi F.D. ? F.u. Zr F.U. Ru F.D. C» F.D. Sp

DJSSTILADO 1,1 6 .1 0 1,59.10^ 7,8.10^ 1 ,1 6 .1 0 3 ,9 2 .1 0^ 4,42.10^

DISOLUCION 
FINAL DE NAN 9 ,6 5 ,1 0 9 ,4 3 .1 0 4,18.10^ 6,24.10^ 3 ,8 0.1 0^ 9 ,2 0.10^
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ra analizar obteniéndose los resultados de la tabla 4.15. Los 
espectros gamma de estas disoluciones pueden observarse en las 
figuras 38 - 4l .

4.2.6. Estudio sobre la descontaminacidn del NAN en continue.

El aparato propuesto (fig. 11) para descontaminar el NAN de 
forma continua se describe en el p^rrafo 3.1.7. La operacidn 
en dicho aparato se realize tomando 700 ml. de disolucidn de 
NAN 4h trazada con RAA y caliente que se introduce en el reci- 
piente F; se deja enfriar y per la parte superior del réfrigé­
rante R se aPiaden a F 700 ml, de Acido nltrico 13,5^» volumen 
suficiente para que la disolucidn alcance el rebosadero s. En 
el recipiente E se introducen 500 ml. de ^cido nftrico 13#5m 
y se empieza a calentar F y a refrigerar con agua R poniendo, 
ademds, en marcha el agitador hélicoïdal, T. Cuando ha fundido 
el NAN que hay en F y coroienzan a aparecer cristales en R, que 
son empujados hacia abajo por el agitador hélicoïdal, T, se em 
pieza a calentar el recipiente E, en el que la velocidad de 
destilacidn del dcido nftrico es de 350 ml./hr. El aparato pue# 
to as£ en marcha sigue funcionando continuamente hasta que se 
da por finalizada la operacidn.

En el proceso se pueden diferenciar dos ciclos, el del dci- 
do nftrico y el del NAN; este dltimo producto se funde en F y 
cotno disolucidn caliente asciende por el refrigerante R donde 
se enfrfa y se forman cristales de NAN que por ser mds densos 
vuelven a caer al recipiente F ayudados en su descenso por el 
agitador T; aquf vuelven a encontrarse con dcido nftrico nuevo 
y caliente y vuelven a fundirse comenzando de nuevo el ciclo.
El dcido nftrico caliente en el recipiente F asciende por el 
refrigerante R y sale por el rebosadero s llegando frfo, y 
arrastrando consigo los productos de fisidn y la pequefia cantjL 
dad de aluminio soluble en dl, al recipiente E, donde destila 
el azedtropo de normalidad 13#5 que se condensa en el refrige­
rante 0 cayendo a travds de la tuberfa t al recipiente F donde 
vuelve a comenzar su ciclo volviendo a descontaminar el NAN de 
los productos de fisidn,

î)e este modo, al cabo de cierto tiempo, la mayor parte del



TABLA 4.15

RESULTADOS ANALITTCOS DE LOS LTQUIDO DE LAVADü DEL 
___________ APARATO CON QUE SE TRA3AJ0_____________

LAVADO CON Vol.
(ml)

1
Zr-Nb-95 
(cpm/ml)

Ru -106 
(dpm/ml)

Cs-137 
(dpm/ral)

Sr-90 
(dpm/ml)

/3
(dpm/ml)

ï
(dpm/ral)

Agua 5oo 8,5.10^ 4,5.10^ 6,2.10^ 1,2.10* 1,8.10? 3,6.10*

NaOH 2H 200 7,5.10^ 9,8.10^ 6,0.10^ 9,4.10^ 4,8.10* 1,4.10*

Tartrato 1h 200 5,2.10^ 1,4.10^ 7,9.10^ 1,8.10* 3,0.10? 7,1.10*

PO^Hg 2H 200 1,4.10^ 2,1.10^ 4,9.1o5 3,8.10^ 8,9.10* 2,4.10*
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NAN se encuentra en el calderfn F descontamlnado de los produc^
tos de fisidn que se hallan en el recipiente E«

Cada operacidn dura 10,5 horas♦ Se toma una muestra del li­
quide en el rebosadero s cada 90 minutes y en ellas se deterrai. 
na el aluminio y la actividad gamma, Los resultados promedio de 
très operaciones se representan en la figura 42,

Finalizada la operacidn y después de enfriado el sistema, se 
sépara el dcido nftrico del NAN en ambos recipientes (E y F), 
JL/OS cristales de NAN que quedan en cada calderfn se disuelven 
en 1000 ml, de agua cada une, El balance final de radiactividad 
y de nitrate de aluminio se da en la tabla 4,l6 ,

4,3. CONCENTRAOTON DE LOS P.F, Y RECUP i^ACJON DEL ACTDO NITRICO

Las disoluciones nftricas que se han ido separando en las 
experiencias anteriores llevan consigo la mayor parte de los 
productos de fisidn y tienen entre J y 2 gr. de aluminio/1,, 
por le que pueden ser concentracîos unas 20 veces destildndose 
el dcido nftrico concentrado que puede ser reciclado para las 
nucvas fusiones-cristalizaciones del NAN,

Los très litros obtenidos de disolucidn nftrica con los prô  
ductos de fisidn en las très experiencias realizadas con diso­
luciones sintëticas trazadas con residues de alta actividad 
(pdrrafo 4.2.5.), se concentraron hasta 150 ml., obteniéndose 
2,8oO ml. de destilado. Los 150 ml. de disolucidn concentrada 
se vuelven a pasar al fusor-cristalizador y se enfrfan hasta 
79C, se succionan entonces 8o ml. de Ifquido sobrenadante que 
contienen los productos de fisidn. Sobre los cristales de NAN 
se ahaden 200 ml, de agua, se calienta a 8q 9C y se obtienen 
210 ml. de disolucidn de nitrato de aluminio, Los resultados 
de esta experiencia se dan en la tabla 4,17 •

De la experiencia realizada con disolucidn real de residues 
de alta actividad ae tienen 2 litros de dcido nftrico concen­
trado que llevan consigo los productos de fisidn. Esta disolu- 
cidn se concentra tambidn unas 2u veces obtenidndose 1880 ml.
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I6.42.-VARIACI0N DE LA ACTIVIDAD GAMMA QUE LLEVA CONSIGO EL ACIDO 
NITRICO QUE SALE DEL APARATO DE OPERACION CONTINUA DE 
FUSION-CRISTALIZACION FRENTE AL TIEMPO.



TABLA 4,16
BALALCE FJHAL BE BABIACTXVTDAD Y NITRATO BE ALUNTNIO DE UNA 
OPURACION DE BESCONTANINACION DEL NAN EN CONTXNUO.

SISTEMA 

Calderfn E

FASE

Liquida 
NO_H 13,5M

VOLU^'EN

— lïïiiL.

410

NAN

9,4

ACTIVIDAD
GAMMA TOTAL 
__ (d.g.n.)____

6 .lo"

Sdlida
NAN

1000^ 89 1 ,1 2.10^

Fusor- 
-cristalizador 

F

Liquida 
NO»U 1 3 ,5M

680 16 2 ,7 .10^

Sdlida
NAN

1000^
!

920 2 ,1 .10^

X : Volixmen aforado despuds de disolver con agua el NAN sdlido

TABLA 4.17
CONCENTRACION DE LA DTSOLUCION DE P.P. Y RECRXSTALIEACXON DEL 
NAN; DE LOS LIQUID OS STJCOTONABOS EN LAS FUS IGNES-CRXSTALIZ AGIO 
NES QUE SE TRAZARON GON DISOLUCION REAL DE R.A.A.______________

Vol.NOoH 
(ml) (N-)

a i 3i
(&r/l) (dpm/ml) . X(dpm/ml)

Sr 
(dpm/ral)

fl
(?()

r
(i>)

Destilado 
Liquide succionado 
Disolucidn de NAN

2800 13 
80 8,7 

210 0,15
1,23
0 ,6 2

5.2.10^
1,14.10^
2,0.1o 7

3,4.10^
2 ,22 .10 8

4 ,0 .1 0 6

550
1 ,0 8,10^
1 ,7 .1 0 6

0,014
93,6 
4,4

0 ,0 5
9 4 ,8

4 , 5 1



d e  d e s t i l a d o  ( 6 c ld o  n i t r l c o  13,5#), La d l s o l u c i d n  o o n c e x itra d a  

se  pasa a l  f u s o r - c r i s t a l i z a d o r  y  se  e n f r f a  h a s t a  8@ c, s e p a r K a *  

d<fse e n to n c e s  70 m l ,  d e  l i q u i d e  s o b r e n a d a n t e ,  E l  nAN c r i s t a l ! -  

z a d o  s e  d i s u e l v e  e n  a g u a  y  s e  o b t ie n e n  5 0  m l ,  d e  d i s o lu o i & n ,

L o s  r e s u l t a d o s  d e  e s t a  e x p e r i e n c i a  v ie n e n  d a d o s  e n  l a  t a b l a  

4 , 1 8  . E n  l a s  f i g u r a s  4 3  •  4 5  p u e d e n  o b s e r v a r s e  lo s  e s p e c t r o s  

gamma d e  e s t a s  d i s o l u c i o n e s ,

4 , 4 .  C O P R E C IP IT A C IQ N  DE LOS NITRATOS DE A L U M IN IO  Y  ESTRONCIO

Una vez que se tiens una disolucidn concentrada de los pro­
duc tos de fisidn con pequefla cantidad de aluminio, podria ser 
interesante volver a concentrer esta disolucidn y coprecipltar 
con dcido nftrico muy concentrado (fumante) los nitratos de 
aluminio y estroncio (tdngase en cuenta que hasta aqui los pro 
ductos de fisidn se han podido concentrer 6o veces; se han c o n  

centrado primero 3 veces como se describe en el pdrrafo 4 , 2 , 5 ,  

y luego, 20 veces como se describe en el pdrrafo anterior) ya 
que este dltimo tambidn precipitarla aquI debido a que au c o n -  

centracidn en la solucidn ha aumentado notablemente,

Para comprobar si esta idea se podla llevar a la prdctica 
con biien dxito se realizaron unas experiencias. En la primera, 
un litro de dcido nftrico 1 3 ,5#, saturado de aluminio y con 10 
mg, de estroncio y trazado con estroncio-85, se concentra hasta 
lOO ml. y la disolucidn concentrada se enfrfa hasta 10*0. Se 

sépara el precipitado del Ifquido por filtracidn y el primero 
se disuelve en agua y se afora esta disolucidn a 100 ml. tomdn 
dose una muestra de ella, El Ifquido filtrado tiens un volumen 
de 75 ml. y se vuelve a concentrer hasta 25 ml* afladidndose on 
tonces otros 25 ml. de dcido nftrico fumante (23N) y enfriando 
la mezcla hasta 10*C para que cristalice el NAN; se filtra, y 
el liquide filtrado se afora con agua hasta 100 ml, de los q u e  

se toma una muestra. Este segundo precipitado se disuelve en 
agua y la disolucidn se afora a 100 ml. tomdndose otra muestra 
de ella. De los resultados de esta experiencia se obtiene que 
el estroncio ha coprecipitado con el nitrato de aluminio en un 
8 3,2^ quedando el resto en el liquide filtrado.
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Se realize una segunda experiencia para otra concentraci6n 
mayor de estroncio. Se tomaron 438 ml, de àcido nftrico 13,5m 
conteniendo 6o gr, de NAN y 20 rag. de estroncio y trazado con 
estroncio-8 5. Se enfrfa todo ello hasta 2*C, filtrando y o b t e -  

nidndose un precipitado, 1, y un filtrado, 2, El precipitado 1 
se trata sobre el raismo filtro con 100 ml, de ^cido nftrico 
1 3,5m y caliente hasta disolucidn compléta; esta disolucidn se  

vuelve a enfriar y se separan el precipitado, 3, y el filtrado, 
4; esta operacidn ha servido para lavar el precipitado 1 d e l  

estroncio que pudiera haber quedado retenido en dl, ül precip^ 
tado 3 se disuelve en agua afordndose esta disolucidn a 100 ml, 
de los que se toma una muestra. Los filtrados 2 y 4, que llevan 
el estroncio, se mezclan dando un volumen total de 200 ml,, q u e  

se concentran hasta 10 ml,; y a esta disolucidn concentrada se  

ahaden otros 10 ml, de àcido nftrico fumante y  se enfrfa h a s t a  

09C, filtrando y separando el precipitado, 5» y el filtrado, 6, 
El precipitado 5 se disuelve en agua y se afora a 100 ml., to- 
mdndose una muestra de esta disolucidn, Los 20 ml, del filtra­
do 6 se aforan a lOO ml, y de ellos se toma otra muestra, Los 
resultados del contaje gamma efectuado sobre las muestras toma 
das de esta experiencia nos refiejan que el 94,6% del estroncio 
queda en cl precipitado 5 junto con el nitrato de aluminio.

Este mdtodo, pues, podrfa ser un camino para separar el es­
troncio de los productos de fisidn si en su separacidn por ex- 
traccidn Ifquido-lfquido surgieran dificultades insolvables,

4,5, OESTRUCCTON DEL AHlDo NITRICO

Los productos de fisidn se encuentran ya concentrados en 
una disolucidn con pequefia cantidad de aluminio por lo que d s t e  

ya no interferird en los procesos de separacidn de aqudllos,
Sin embargo, ahora existe con los productos de fisidn una gran 
cantidad de dcido nftrico concentrado que tampoco résulta int^ 
resante para separar los P.F, segiln los mdtodos mds destacados 
por la bibliograffa, Asf pues, se hizo necesario destruir el 
dcido nftrico de la disolucidn, dando vapores nitrosos, que se 
desprenden, con lo que tambidn se concentran algo mds los pro­
ductos de fisidn.



Se realizaron unas experiencias, pues, de destruccidn del 
dcido nftrico con azdcar, producto comercial, variando la rela 
cidn molar de los reaccionantes para observar cuàl era la mds 
conveniente para destruir el radximo de Acido nftrico. La reac- 
Cidn se verificaba en un matraz de vidrio a 8o?C y utilizando
metavanadato amdnico, en concentracidn de 5.10 como cataljL

pzador. La duracidn de la reaccidn era de cinco horas. Las rela 
ciones molares dcido nftrico/azdcar estudiadas variaban entre 
14 y 3 2, Los resultados obtenidos se dan en la tabla 4.19 don­
de se observa que la rnejor relacidn molar estd comprendida en­
tre 21 y 2 3, reduciéndose la molaridad del dcido nftrico en eŝ  
tas condiciones desde 13>i a 0,lN.

4.5.1. Separacidn del mercurio de la disolucidn concentrada
de productos de fisidn.

Cuando se tratd una disolucidn sintdtica concentrada de re­
sidues de alta actividad, conteniendo:

Nitrato de estroncio  ..... . 0, 35 gr/1.
Oxicloruro de Zirconio ........ 1 gr/l.
Molibdato amdnico ............... 0,7 gr/1,
Nitrato de cesio   .... .........  1 gr/1,
nitrato de cerio (IV) .........   . u,5 gr/l.
Nitrato de bario ......... . 0,3 gr/1.
Nitrato mercdrico  ............. 32»6 gr/1.
NAN ..... .............. .......  l4 gr/1.
Acido nftrico  ........ ....... 13 N

con azdcar para destruir el dcido nftrico resultd que al final 
de la operacidn quedaba en el matraz un precipitado blanco y 
cristalino soluble en dcido nftrico a ebullicidn, llabfa que sa 
ber de qud estaba formado este precipitado y si arrastraba con 
sigo algunos productos de fisidn y en qud cantidad.

Para obtener estes datos se realizaron varies ensayos afia- 
diendo en un matraz 250 ml. de la disolucidn sintdtica anterior 
con 53 gr. de azdcar (relacidn molar: 21) y con metavanadato 
amdnico como catali^ador; en cada ensayo se àftade ademds los 
radioisdtopos mercurio-203» estroncio-8 5, cerio-l44 y cesio-137 
respectivamente, como trazadores. La mezcla se calienta a re-



TAl’LA 4.19
DESTRUC CION T>Eh ArXDO NITRICO CON A7UCAH.
Duracidn de la reaccidn ; 5 horas 
Catalizador ; VO^NH;^ 5*10*“3 M

RELAC TON ÎÎOLAR 
(Ac.nftrico/Azdcar)

N0~ FINAL 
(sr/l)

NO 2 FIIIAL 
(M)

14 11,49 0,1855
16 11,41 0,184
18 11,28 0,182
20 9,61 0,155
22 6,88 0,111
24 46,11 0 ,7 43
26 73,02 1 ,1 8 0
28 140,39 2 ,3 2 0
30 181,69 2 ,8 30
32 222,07 3 ,5 8 0

TABLA 4.20
SEPARACTON BEL UERCURTO DE LOS PRODUCTOS DE ELSTON

He-203
(p)

Sr-85: 
{%) \

Ce-l44
(%)

Cs-137

(^)

Lfqnido sobrenadante 

Disolucidn del precipitado

3,6

9 .4
9 7 ,7 2

2,28

97,42 

2,58

97,92

2,08



flujo durante echo horas a una temperature de 8o?C. Al final 
de la operacidn queda un Ifquido sobrenadante y un precipitado 
cristalino bianco perfectamente filtrable que so disuelve des­
puds en 150 ml. de dcido nftrico concentrado. Se toman muestras 
tanto del Ifquido sobrenadante como de la disolucidn del precjL 
pitado para contaje de los radioisdtopos correspondientes y se 
obtienen los resultados representados en la tabla 4.20. Se ob­
serva perfectamente en esta tabla que el precipitado formado es 
de mercurio y que los derads radioisdtopos probados no forman^ 
parte de dl dado el bajo porcentaje de estos radioisdtopos en 
el precipitado; porcentaje que podrfa disminuirse con varies la 
vados del precipitado.

Por otra parte, al tratar de neutralizar el Ifquido sobrena 
dante de la precipitacidn anterior aparece un precipitado blan 
co a pH=2, que se disuelve en Acido y en disolucidn de tartra­
to lo que hace pensar que pueda ser el aluminio que no estd 
complejado con los productos formados en la descomposicidn del 
azdcar ya que estos productos han debido précipiter con el mer 
curio. l'ara corroborer nuestras suposiciones anteriores se to- 
md disolucidn sintdtica sin contener mercurio y se tratd con 
azdcar sin que apareciera precipitado alguno, lo que era una 
prueba mds de que el precipitado estaba formado por una sal de 
este catidn. Esta disolucidn tratada con azücar, que no conte- 
nfa mercurio, se podfa llevar hasta plî=10 sin que apareciera 
precipitado alguno, por lo que es de suponer que en este caso 
el aluminio se encuentra complejado por los productos de la deai 
composicidn del azdcar; y dado que cuando hay mercurio, a pH=2, 
aparece un precipitado se ha de suponer que es que los posi- 
bles complejantes del aluminio han sido separados previamente 
en el precipitado de mercurio,

Aunque se tenfan ya indicios de que el precipitado apareci- 
do de mercurio debfa ser una sal de los productos de oxidaciAn 
del azdcar se habfa de comprobar el porcentaje del catidn en . 
el precipitado para ver si coincidfa con el habido en la sal 
de tartrato u oxalato. Se tomaron, pues, 500 ml, de disolucidn 
sintdtica que se hicieron reaccionar con I06 gr. de azdcar. El 
precipitado formado se filtrd y se lavd varias veces con agua 
destilada; el precipitado asf obtenido se seed en una estufa a 
100*0 durante toda una noche y se pesd obtenidndose 13 gr. de



precipitado seco. RI anAlisis qufmico realizado sobre el precl 
pitado nos did que dste contenfa un 7 9 ,38% de mercurio y dado 
que el oxalato mercdrico contiene un 6 9,3% de mercurio; el mer 
curioso, un 8 1,77^ y el tartrato mercurioso un 7 2,83%, compue^ 
tos dstos orgAnicos insolubles de mercurio, se ha de suponer 
que el idn mercdrico inicial en la disolucidn es reducido a mer 
curioso por el azdcar y précipita como tal con los tartratos y 
oxalatos producidos en la oxidacidn de aqudlla; por lo que el 
precipitado que obtenemos es una mezcla de tartrato y oxalato 
mercuriosos.

4.6, SEPARACION DEL CESIO.

La disolucidn concentrada de productos de fisidn queda aho­
ra con unas pequehas cantidades de Acido nftrico y de aluminio 
y sin mercurio ni sustancias orgAnicas apreciables; asf, pues, 
que se puede comenzar a separar de ella, como si fuera una di­
solucidn Purex, los radioisdtopos mAs importantes.

La disolucidn asf preparada debe neutralizarse, para lo cual 
se ha de ahadir previamente una pequeha cantidad de complejan- 
te del aluminio por evitar que dste précipité como hidrdxido. 
be ahade, pues, a la disolucidn sintdtica, despuds de tratada 
con azdcar y separado el mercurio, tartraro sddico hasta hacer 
la ü ,2m en tartrato. Ln el pArrafo 4.1. se advirtid sobre el 
perjuicio de complejar el aluminio con tartrato dado que al a^ 
calinizar se forman sales de este anidn que precipitan; pero 
dsto dépende de la concentracidn utilizada do tartrato, y para 
la pequeha concentracidn empleada aquf se observd que la disolu 
cidn se puede elevar hasta un pH netamente alcalino sin que se 
rebase la solubilidad del bitartrato sddico; no apareciendo, 
por tanto, precipitado alguno.

4,6.1. Separacidn del cesio por intercambio idnico de disolu­
ciones de cesio.

Se realizaron diverses ensayos en discontinue con las rési­
nas caml)iadoras Decalso F y Abedera TiA usAndose el aparato deŝ  
crito en el pArrafo 3.3.1. y estudiAndose las variables tempe­
rature, tiempo de contacte entre la résina y la disolucidn, 
normalidad del Acido en la disolucidn y el pH.



Kl coeficlente de distrlbucldn del cesio entre la résina y 
la disolucidn se expresa como cantidad del elemeitto en la resdl 
na partido por su cantidad en la disolucidn; pero dado que la 
cantidad de cesio es medida contando la actividad de su radio- 
isdtopo 1 3 7, se expresard el coeficiente de distribucidn por;

( a . -  A _ J / g r s .  de  r é s i n a

S  - — -— — ------------------- -
A^/ml. de disolucidn

donde A^ y A^ son las actividades inicial y final, respectiva­
mente, del liquide en contacte con la résina.

Tiempo de contacte necesario para el intercambio idnico

Se realizan diverses experiencias con las résinas Âbedem 
TlA y Decalso P tomando 0,5 grs. de datas y mezcldndolas con 
15 ml. de disolucidn de cesio que contiene 0,3 gr/1. de cesio 
portador, trazada con cesio-137 de alta actividad especffica, 
en Acido nftrico 0,1M. La mezcla, en un frasco de pldstico, se 
agita durante tiempos variables y, finalmente, se centrifuge I 

para separar ambas fases tomando muestra del Ifquido.

La variacidn del coeficiencte de distribucidn con el tiempo 
de contacte se puede observar en la figura 46. |

V

Influencia de la temperature en la separacidn del cesio

Variando la temperature se realizaron experiencias mezclan- 
do 0,5 grs. de résina con 15 ml. de disolucidn de cesio (0 ,6 3  
gr/1.) a pH = 4, agitando durante dos horas y centrifugando [
posteriormente para tomar muestras del Ifquido final, Los resml^ [ 
tados vienen expresados en la figura 47 donde se puede apreciar j 
la variacidn del coeficiente de distribucidn frente a la tem- 
peratura. f

iEn otras experiencias realizadas mezclando 0,5 grs. de Abe- [ 
dem con 10 ml. de disolucidn de nitrato de cesio (0,5 gr/1.) 
en Acido nftrico 0,1m y verificando la raisma operacidn, de ag^ 
tar y centrifuger, que anteriormente, se obtuvieron los resul­
tados que se observan tambidn en la figura 47*
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o  0,5grs.de Decalso con 15ml. de disolucidn de Cesio(0,03gr/l)a pH=4

•  0,5grs. de Abedemcon15mj.de disolucidn de Cesio(0,03gr/l) a pH=4

@  0,5grs. de Abedem con disolucidn de Cesio (0,5gr/l)en NO^H 0,1 M

70 *C40 50 6020 30100

Fig. 4 7 - VARIACION DEL COEFICIENTE DE DISTRIBUCION DEL CESIO
FRENTE A LA TEMPERATURA.



Influencia de la acidez en la separacidn del cesio

Se preparan diversas disoluciones de cesio conteniendo dif^ 
rentes normalidades de 4cido nftrico y 0 ,0 3 gr. de cesio/litro; 
se toman de ellas 1$ ml. y se afladen sobre 0,5 grs. de résina, 
a^itdndose la mezcla durante dos horas y centrifugdndose des- 
puës para tomar muestra del Ifquido claro. Los resultados obt^ 
nidos se representan en la figura 48 donde puede observarse la 
variacidn del coeficiente de distribucidn frente a la normali­
dad del dcido en la disolucidn.

Se realizaron otras experiencias similares, variando el pH| 
observdndose los resultados obtenidos y la variacidn del coef^ 
ciente de distribucidn frente al pH en la figura 49*

Elucidn de las résinas

La elucidn del cesio de las résinas se realizd con las sa­
les amdnicas acetato y nitrato; y las variables estudiadas fu^ 
ron la temperatura y la concentracidn de la disolucidn araonia- 
cal.

0,5 grs, de résina se mezclan con 15 ml, de disolucidn con­
teniendo 0,5 grs. de cesio/litro y a pH=5, y se agita durante 
dos horas, se centrifuge y se sépara el Ifquido sobrenadante, 
que contando su actividad del cesio-1 3 7# por diferencia con la 
disolucidn inicial, se sabe cudnto cesio quedd en la résina; 
dsta se lava con 15 ml, de agua agitando durante una hora y se 
vuelve a centrifuger, quedando asf la résina cargada con cesio 
y dispuesta para ser elufda con la sal amdnica. Se trata enton 
ces con 15 ml, de disolucidn de acetato o nitrato amdnico, agi 
tando la mezcla durante dos horas, centrifugando finalmente y 
separando el Ifquido en el que se cuenta la actividad del ce­
sio-137* Los resultados obtenidos se representan en las figu­
ras 50 y 51*

4,6,2, Separacidn del cesio por intercambio idnico de disolu­
ciones sintdticas de R,A,A,

Se prepard una disolucidn sintdtica con los mismos componen



o  Abedem Ti A

I I I I I I I I ,_______ I I I I I I I I ,_______ I____ I___I__I I 1 I I ,------- 1----1---1— I— I I J-i
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Fig. 4 8 - VARIACION DEL COEFICIENTE DE DISTRIBUCION DEL CESIO
FRENTE A LA NORMALIDAD DEL ACIDO



KD

O Abedem T iA

2_

0 2 3 4 5 6 7 8 9 H

Fig. 49.- VARIACION DEL COEFICIENTE DE DISTRIBUCION DEL
CESIO FRENTE AL pH



® lOoH
90

S 80H 

TO­

GO- 

50- 

40- 

30- 

20-  

10 -

Decalso

Abedem

O Acetato amonico 

#  Nitrato amonico

— t—  10
M (NH4+)

Fig. 50.- ELUCION DEL CESIO FRENTE A LA MOLARIDAD DEL 
ELUYENTE.



100 -

o
3W

90 -

V)O<D
^  8 0 -

70 -

Elucidn con Ac NH4

60-

de Abedem

de Decalso50-

4 0 -

10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 ^ oq

Fig. 51.- VARIACION CON LA TEMPERATURA DEL %  DE CESIO ELJUIDO



t e e  y en igualee cantldadee que los dadoe en el pdrrafo 4.5,1»; 
se tratd esta disolucldn con azdcar para destruir el ^cldo ni» 
trlco y separar el mercurio, y se llevd a pH « 6 ,

Con la dlsolucidn asf preparada y trazada con c e e l o - l ) 7  ee 
reallzaron tmas experlencias mezclando 10 n i .  de esta d i s o l u »  

cldn con 0,5 grs. d e  résinai a^ltando durante dos horas y c e n »  

trlfuçando para tomar muestra del liquide final, Los r e s u l t a d o e  

obtenidos dieron unos coeficientes de distribucidn d e l  cesio 
en la résina d e  l,66o para el Abedem TiÂ y d e  6,2 para e l  DecajL 
30 F.

El bajo coeficiente de distribucidn obtenido con el Decalse 
hizo pensar que algunos iones de la disolucidn sintëtica inter 
ferian en la separacidn del cesio o bien que la alta concentra 
cidn de este elemento influia tan negativamente en el coefioieg 
te de distribucidn, por lo que se reallzaron unas experiencias 
de separacidn de cesio con Decalso para estudiar el problema,

Influencia de la concentracidn de cesio en el coeficiente de  

distribucidn.

Para observer la influencia de la concentracidn del cesio 
sobre el coeficiente de distribucidn en Decalso se reallzaron 
experiencias para diverses concentraciones de este elemento, 
unas con disoluciones puras de cesio y otras con disoluciones 
sintdticas que se iban diluyendo para variar la concentracidn 
de cesio, El pH de las disoluciones era de 6, el tiempo de agi 
tacidn de dos horas, la cantidad de résina de 0,5 grs, y la 
cantidad de disolucidn de 10 ml, Los resultados obtenidos se 
representan en la figura 52 donde puede apreciarse clararoente 
que, si bien la ooncentracidn de cesio siempre inflnye en el
coeficiente de distribucidn, el valor de este coeficiente que 
se obtiene para una disolucidn conteniendo 1 gr. de cesio/ldL 
tro es superior a 1000, en tanto que para esta misma concentra 
cidn de cesio en la disolucidn sintëtica el valor del coefi­
ciente de distribucidn obtenido es de 6 aproximadamente.



K

0,01
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Fig. 5 2 VARIACION DEL COEFICIENTE DE DISTRIBUCION EN 
DECALSO CON'LA CONCENTRACION DE CESIO



Por lo tanto, ae hubo de pensar que aparté de la concentra- 
cidn del cesio existfan alg-unas sustancias en la disolucidn 
sintética que influfan notablemente en la separacidn del cesio 
con Decalso.

Influencia de los iones contenldos en los R.A.A. sobre el 
coeficiente de distribucidn del cesio con Decalso.

Se pensd que los iones que podrfan influir mds notablemente 
en la separacidn de cesio con Decalso serfan;

Idn amonio.- Ya que la elucidn del cesio de la résina se ve 
rificaba con sales amdnicas, la pequefla cantidad de Idn amonio

0,û6 gr/1.) existante en la disolucidn sintdtica podrfa ha- 
cer disminuir el coeficiente de distribucidn del cesio en 
uecalso.

Idn tartrato.- Ya que se utiliza como coraplejante del alum^ 
nio y el Decalso es un alumino-silicato sint^tico se pensd que 
tamblén este idn podrfa influir.

I6n sodio.- Por su seraejanza qufmica con los iones cesio y 
amonio se pensd que la cantidad de sodio utilizada para neutra 
lizar la disolucidn harfa disminuir notablemente el coeficiente 
de distril)ucl6n del cesio.

Se prepararon, pues, cuatro disoluciones distintas contenien 
do diversos iones de la disolucidn sint4tica de R.A.A. y ü,5 
gr. de cesio/litro, se trazaron con oesio-137# se tomaron lO 
ml. de ellas y se mezclaron con u,5 grs. de Decalso agitàndosf 
durante dos horas y centrifug^ndose para tomar muestra del li­
quide final. Los resultados obtenidos se dan en la tabla 4.21, 
donde se puede observer que son en las dos tSltimAs disolucio­
nes en las que disminuye notablemente el coeficiente de distri 
bucidn y en arnbas s« encuentra como sustancia comiSn el dcido 
tartdrico. Asl, pues, se puede suponer que en la separacidn del 
cesio con Decalso influye el idn tartrato o la cantidad de so­
dio que se utilizd para llevar al pH deseado el dcido tartàri- 
co afladido a la disolucidn.



TABLA 4.21
INFLUENCIA DE DIVERSAS SUSTANCIAS EN EL COEFICIENTE DE 
___________ DISTRIBUCION DEL CESIO EN D E C A L S O ________

Cantidad d« résinât 0,5 gr.
Cantidad de dlsolucldnt lO ml.
Tiempo de agitacldn; 2 horas

Composiqidn de 
la dlsolucldn pH

Actividad
inicial
(cpm/ml)

Aotividad 
final 

{cpm/ml)
%D

08- u,5 gr/1 
1 Ba* 0,l6 gr/1 

Sr- 0,15 gr/1
3,8 7.112 233 590

Cm- u,5 gr/1 
2 M O -  0,4 gr/1

NhJ 0,v6 gr/1
4,95 6.468 86 1.480

Cs- 0,5 gr/1 
3 Zr- 0,22 gr/1

Ac.tartdricoî 0,2m
4,9 5.167 Blu 107

Cs- 0,5 gr/1 
4 Al- 1 gr/1

Ac .tartArico; 0,2M
5 5.986 1 . o6# 92



Influencia de los Iones tartrato y sodio en la separacldn 
del cesio con Decalso.

Se prepararon dos disoluciones, una de dcido tartdrico y 
otra de nitrato sddico; de ellas se tomaron diversas cantida- 
des que se unieron a disolucidn de cesio (0,4 gr/l.), se trazd 
esta disolucidn con cesio-137 Y «e llev6 a pH = 4,5. Se mezcla 
ron entonces 0,5 grs. de Decalso F con 10 ml. de cada una de 
estas disoluciones y se agitd la mezcla durante dos horas, cen 
trifugdndose finalmente para tomar muestra del Ifquido final.

La variacidn del coeficiente de distribucidn del cesio en 
Decalso, obtenida de los resultados expérimentales puede obser 
varse en la figura 53*

Se concluye de estos resultados que la separacidn del cesio 
con Decalso se ve interferida por diversas sustancias que se 
encuontran en la disolucidn acompaîiando al cesio, entre las que 
destaca el idn tartrato complejante del aluminio; y, dado que 
el coeficiente de distribucidn del cesio es mucho mayor en Abjs 
dem que en Decalso para las mismas condiciones de la disolu- 
cidn de R.A.A. habrd de usarse el primero en la separacidn del 
cesio.

4.6.3. Separacidn del cesio on contfnuo,

Una vez rcalizadas las experiencias sobre la separacidn del 
cesio por intercambio idnico habiendo estudiado las principa­
les variables que pueden influir, se desed observer la separa- 
cidn del cesio en una operacidn continua.

vSe eligid para la experiencia la résina Abedem TiA ya que 
con el Decalso, como se ha dicho en el pdrrafo anterior, no se 
obtenlan grandes coeficientes de distribucidn.

Asf, pues, se tomd una columna de las que se describen en 
el pdrrafo 3.3.2 y se introdujo en ella 4,5 gramos de Abedem 
TiA que formaba un lecho de 5 ml. de volumen.

Una vez acondicionada la columna se comenzd a pasar disolu-



1.000-

Conc. de Cesio = 0,4 gr/l

100-

M de Ac. tortdrico
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Fig. 53.- INFLUENCIA DE LAS CONCENTRACIONES DE SODIO Y 
TARTRATO EN EL COEFICIENTE DE DISTRIBUCION DEL 
CESIO EN DECALSO.



eidn slnt^tlca de RAA trazada con residues reales y a un pH*6. 
El caudal de paso de la disolucidn a travAs del lecho de résina 
era de 0,13 ml./min,, y se mantuvo asf funcionando la columna, 
sin parar, durante dos dfas y dos noches. Cada cierto tiempo 
se tomaba una muestra del efluente de la columna en el que se 
analizaba la actividad del cesio. Se obtuvo asf la curva de 
carga que représenta la figura $4. De una muestra, tomada ouan 
do habfan pasado a tra v^s de la columna 102 ml. de efluente, 
se realizd un espectro gamma para observer la cantidad de ce* 
sio que pasaba acompafiando a los demds productos de fisidn*
En las figuras 55 y  5 6  se dan los espectros de la disolucidn 
de aliraentacidn a la columna y de efluente que sale, respecti- 
vamente.

Una vez que se habfa cargado de cesio la columna se lavd 
3 veces de forma descendante con 3u ml, de agua.

La elucidn del cesio en la columna ee verified con acetato 
amdnico 5h pasando a travds del lecho con un caudal de U,07 
ml/min. La curva de elucidn obtenida se da en la figura 57»

Del efluente se tomd una muestra cuando habfan pasado 30 ml., ' 
de la que se hizo un espectro gamma (fig, 58) para observer 
los productos de fisidn que pudieran acorapaflar al cesio.

4 , 7 .  SEPARATION DEL ESTRONCIO

Siguiendo la bibliograffa ^e realize la extraccidn Ifquido* 
*lfquido del estronoio, con dcido di*2*etil*hexil*fosfdrico, en 
très ciclos de extraccidn*reextraccidn a distinto pH, segdn el 
esquema siguientet

S r - 9 0
C e-144

pH=2

Sr —90  
pH = 5

Refinado 
P. F.

Al 2 gr/1

3 -  Ciclo de 
Purificacidn 
de estroncio

2® Ciclo de 

extroccron.

AI.3+U 2gr./L 
OdHiN C^M 
Sr-90, Ce-144 
y demos P. F. 

pH = 5

I- Ciclo de 

extroccion.



o jc o0) o>

< <

LÜ ÜJ
a: a
m  LÜ
o  m
CO <

If)
o
ÜL

o
?

o
f..'»

I»♦—LÜ
ooCsi

OO
O00
g

o
OCVJ

(OO If)o o
<A a. Ü -o

lOO



11
ætfiK



■PÜSüiPW TTTT

U 16̂7

UJ w
< 3.

#



o (OO O



tï

2 Êc ui

w

tt

inlHi



Se prépara una disoluci<5n sintética conteniendo:
Estroncio : 0,5 gr/1.
Cesio : 0,6 gr/1,
Cerio : 0,6 gr/1,
Bario : 0,25 gr/1.
Aluminio : 3 gr/1,
Tartrato s6dico : 0,2 H

que se traza sucesivamente con los radioisdtopos cerio-l44 y 
estroncio-8 5 para realizar las primeras experiencias y con di- 
solucidn real de HAA para las dltimas experiencias,

4 .7 .1 . Influencia del pH de la disolucidn

La extraccidn, tanto del cesio como del estroncio, varia n£ 
tablemente con el pH; para observer esta variacidn se realiza- 
ron experiencias trazando la disolucidn sintética anterior con 
cada uno de estos radiois6topos,

Las condiciones de operacién fueron:
. Relacién de fases org^nica/acuosa : l/l
. Tiempo de contacte : 2 min,
, Tiempo de sedimentacidn % 15 min.
. Fase orgdnica: D2EHPH 0,2m, TBP 0,15% y  D2EHPNa 0 ,08lM en

Shell-Sol-T.
. Fase acuosa ; Disolucidn sintética a distinto pH

Las experiencias se realizaron con embudos de decantacién 
provistos de un agitador movido por un motor eléctrico.

La variacién del coeficiente de extraccién Trente al pll se­
gdn los resultados obtenidos, puede observarse en la figura 59* "

4 .7 .2 . Separacién del estroncio por extraccién liquido-lfquido 

Primer ciclo de extraccién
■(

La disolucién sintética se lleva a pH=5 y se traza con es- 
troncio-8 5. Con esta disolucién asf preparada y con una disolu 
cién orgdnica conteniendo D2EHPH 0,2H, TBP 0,15M y D2EHPNa



C e r i o .

Estroncio.

10

Relücion de

D2EHPH 0,2 M. 
TBP 0,15 M. 
D2EHPN0 0,081 M.

Organic a

Tiempo de contacte : 2 minutes.

FIG.59-EXTRACCI0N DEL CERIO Y EL 
ESTRONCIO FRENTE AL pH.

0.1 2 3 5 64 7 8 9 12 13 1410 II
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0 ,08lM en Shell-Sol-T se reallzan las experiencias en los embu 
dos de decantaoi&n y con las si^uientes condiciones:
. Ndmero de etapas de extraccldn % 4
. Tiempo de contacto : 3 mln.
• Tiempo de sedimentacidn : 20 mln.
. Kelacldn de fases orgdnlca/acuosa : 4o/2o (en ml.)

La extraccidn se verlflca en contracorrlente y después de 
reallzar l4 equlllbrlos y obtenlendo en todos una constancia de 
cantidad de estroncio en las corrlentes de sallda de la baterla 
de extraccidn tanto orgdnica como acuosa, se toman muestras de 
ambas fases en las cuatro etapas obtenldndose los resultados 
expuestos en la tabla 4.22 .

La reextraccldn del estroncio de la fase orgdnlca se reali­
ze con dcldo nftrlco 2N, con las slgulentes condiciones;
. NtSmero de etapas ; 4
, Tiempo de contacto ; 3 mln.
. Tiempo de sedlmentacldn ; 15 mln.
. Relacidn de fases, org/ac. : 4o/8 (en ml.)

A1 llegar al equlllbrlo se obtlenen los resultados expresa- 
dos en la tabla 4.23 •

Segundo ciclo de extraccldn

La fase acuosa sallda de la reextraccldn del primer ciclo,
90 ml., se dlluye con dlsolucidn sintética hasta 1 lltro. La 
disolucién total se lleva hasta pH=2 con NaOH 5M| y , una vez 
asf preparada se utilize como allmentacidn para la extraccién 
del segundo ciclo; que se verlflca con las slgulentes condlcio
nes y segdn el esqnema de la figura 6 0:
. Ndmero de etapas de extraccién ; 4
. Ndmero de etapas de lavado % 3
. Fase orgdnlca: D2EHPH 0,2m, TI3P 0,15m y D2EHPNa 0,081m 
. Fase acuosa de lavado : NO^Na 2N a pH a 2
. Fase acuosa de allmentaclén | la descrlta arrlba
. Tiempo de contacto % 3 mln.
. Tiempo de sedlmentaclén : 15 mln.
. Relacién de fases, Allmentaclén/org/lavado ; 4o/lO/10 (en ml.)



TABLA 4.22
COEFICIENTES D E  DISTRIBUCION DEL ESTRONCIO EN CADA ETAPA 

DEL PRIMER CICLO DE EXTRACCION

ETAPA pH FINAL DE LA
DTSuîAJCION ACUOSA

1 4,38 10,45
2 4,32 4,GO
3 4,28 1,14
4 4,26 1 ,2 7

TABLA 4.23
c o e f i c i e n t e s de DISTRIBUCION DEt ESTRONCIO EN CADA ETa PA 
___________ DEL p r i m e r CICLO DE REEXTRACCICm______________

Fase orgdnlca: La cie saliaa de la reextraccién
^ase acuosa; Nü^H 2N
Tiempo de agixaclén: 3 mlnutos
Tiempo de sedlmentaclén; 15 mlnutos
Ivelaclén de fases org/ac. i 5/1

ETAPA K
1 0,00067
2 u,uGlll
3 ü,u0577
4



Organica 
llO mi) I

Alimentacidn

î
—  —

V Refinado

(40 ml)
NO^g 2M
(10 ml)

Organica ! 
(10ml) f

FIG. 6o - ESQUEMA DE LA EXTRACCTON Y LAVADO DEL SEGUNDO CICLO

Cuando se llega al equlllbrlo del alstema se toma muestra de 
ambas fases en todas las etapas, obtenléndose los resultados 
expresados en la tabla 4.24 ,

Con la orgdnica separada en la extraccién anterior se real! 
za la reextracclén del segundo ciclo. Debido a que se tiens po 
C O  volumen de esta fase y no se puede dilulr ya que existe muy 
pequefia cantidad de estronclo-85 en ella y , si se dlluye, este 
radlolsétopo no serfa detectado por los contadores gamma; se 
ban reallzado solaraente tres equlllbrlos para esta reextracclén 
con los que, si bien no obtendremos resultados cuantltativos 
por haber poca actividad en la fase orgdnlca de allmentaclén, 
s£ serdn Indicatives.

Las condiciones de la reextracclén son :
. Ndmero de etapas 
, Fase orgdnlca
• Fase acuosa
. Tiempo de contacto 
. Tiempo de sedlmentaclén
• Relacién de fases org/ac.

% 3
: la salida de la extraccién 
l NOyH 2N 
; 3 mln.
: 15 mln. 
i 4o/8 (En ml.)

Los resultados obtenidos se dan en la tabla 4.25, donde se 
puede observer que los coeficientes de dlstrlbuclén son gran­
des para una reextracclén debido al gran error existante dado 
que la actividad de la fase orgdnlca es pequeda. De todos mo-



TABLA h ,24
COErTCIENTES DE DISTRIBUCION DEL ESTRONCIO EN LA EXTRACCION 
_ ____________ Y LAVADO DEL SEuUNDO CICLO__________________
Fase orgdnlcat D2EHPH 0,2m | TBP 0,15M y D2EHPNa 0,08lM 
Fase de lavado: NOyNa 2M
Tiempo de agltaciént 3 minutes 
Tiempo de sedlmentaclén: 15 mlnutos
Relacién de fases Allmentaclén/org/lavado: 4o/lO/lO (en ml#)

ETAPA pH final 
de acuosa

fase acuosa fase orgénlca 
^cgm/mlj K

Extracclén-l 1,98 24.943 144 0,005773
Kxtracclén-2 1,95 25.215 133 0 ,0 05 274

Extracclén-3 1,92 24.551 128 0 ,0 0 5 2 1 3
Extracclén-4 2,20 24.689 327 0 ,013244
Lavado - 1 1,70 1.231 23 0 ,0 1 8 6 8 3
Lavado - 2 1 ,7 2 66 4 -
Lavado - 3 1,75 63 11 0 ,1 7 4 6 0

TABLA 4.25
ÇOEFTCTENTES DE DISTRIBUCION PARA EL ESTRONCIO EN LA 
__________ REEXTRACCION DEL SEGUNDO CICLO.____________
Tiempo de contacto: 3 mlnutos 
Tiempo de sedlmentaclén: 15 mlnutos 
Relacién de fases org/ac, : 4o/8 (en ml.)
Fase acuosa: NO^H âN

ETAPA ORGANICA 
(cpm/ml)

ACUOSA
(cpm/ml)

K

1 21 133 0,16
2 33 82 o,4o
3 21 100 0 ,2 1



dos, cuando se traza con estroncio-85 los resultados de esta 
reextracclén del segundo ciclo son de poca Importancla ya que 
casl todo el estroncio queda en la fase acuosa de sallda (refdL
nado) en la extraccién.

Tercer ciclo de extraccién

En el segundo ciclo de extraccién se séparé el cerio del e£ 
tronclo, quedando este dltimo en la fase acuosa refinado de la 
extraccién. Esta fase acuosa se lleva a pH=6 con NaOH 5H y se
utlllza como allmentaclén en el tercer ciclo de extraccién, que
se reallza cumpliendo las slgulentes condiciones;
. Ndmero de etapas ; 3
. Fase acuosa % D2EHPH 0,2m, TBP 0,15n y 02EHPNa 0,08lH
, Relacién de fases org/ac. : lo/6o (en ml.)
. Tiempo de contacto t 3 mln,
. Tiempo de sedlmentaclén ; 15 min.

Al llegarse al equilibria del sistema se toman muestras de 
las dos fases de cada etapa obtenléndose los resultados que
muestra la tabla 4.26 .

La orgénica salida de esta extraccién se dlluye 10 veces, 
por disponer de poco volumen y se reextrae de ella el estroncio 
con écido nftrlco 2n en dos etapas. Las condiciones de reextrae^ 
cién son:
. Ndmero de etapas : 2 
. Fase acuosa : Nu^H 2N
. Fase orgénlca : sallda de la extraccién del tercer ciclo
. Tiempo de contacto ; 3 min,
. Tiempo sedlmentaclén i 15 mln.
. Relacién de fases org/ac. : 6u/12 (en ml.)

Una vez que el sistema llega al equilibria se toman mues­
tras de las dos fases en ambas etapas obtenléndose los résulta
dos que se muestran en la tabla 4.27 •



TABLA 4.26

COEFICIENTES DE DISTRIBUCION PARA EL ESTRONCIO EN EL 
_____________ TERCER CICLO DE EXTRACCION_____________
Tiempo do contacto; 3 minute»
Tiempo de sedlmentaclén; 15 minutes 
Relacién de fases org/acuosa; lo/6o (en ml.) 
pH de la fase acuosa t 6

ETAPA pH final en | ORGANICA 
la acuosa | (cpm/ml)

...........t..............ACUOSA !
(cpm/ml) j

1
2

3

4,7 3.516 
4,9 : 18.633 
5 ,2 j 69.375

168 i 20,93 2/ 21 
761 ; 24,48 ^  25 

2.595 î 2 6,7 3 ^ 2 7

TABLA 4.27
COEFICIENTES DE DISTRIBUCION PARA EL ESTRONCIO EN LA 
___________ REEXTRACCION DEL TERCER CICLO____________
Tiempo de contacto % 3 mlnutos 
Tiempo de sedlmentaclén : 15 mlnutos 
Relacién de fases org/ac. ; 5/1 
Fase acuosa ; NO^H 2N

ETAPA ; ORGANICA 
(cpm/ml)

ACUOSA 
(cpm/ml)

............:
K

!

1 53 5 2 .8 7 5 0,0010
2 8 2.542 0 ,0 0 3 1 5 i

............J



4.7.3. Separacién del cerio por extraccién ifquldo-lfquido

Se reallzan experiencias slmllares a las anterlores pero 
trazando las disoluciones con cerlo-l44 para observer el com- 
portamlento de este radlolsétopo en la extraccién.

Primer ciclo de extraccién

Se reallza slmulténeamente la extraccién y reextracclén de 
este ciclo, slendo la dlsposiclén de las etapas la représenta- 
da en la figura 61.

OrgdnicQ 
J (40 ml.)

Alimentacidn NOjHgN
(20ml.)

EXTRACCION
Refinado
(20ml.)

(8ml.)

REEXTRACCION
(8 ml.) Orgdnfco i 

(40ml.)

PIG. 6l - üSQUü^À uE LA DTSrOSlCION DE l a S ETAPES EN EL PRÏMEH 
CICLO DE EXTRACCION

Las condiciones de la operacién son las slgulentes:
. wémero de etapas de extraccién t 4
. Némero de etapas de reextracclén t 4
. Allmentaclén : Disolucién sintética de P.P. a pH » 5
. Fase orgénlca : D2EHPH 0,2H, TBP 0,15H y D2EHPNa 0,ü8lM 
. Fase acuosa de reextracclén t NO^H 2N 
. Tiempo de contacto : 3 min.
. Tiempo de sedlmentaclén t 15 min.
. Relacién de fases, Alimentacién/org/NO^H * 2o/4o/8 (en ml.)



Una vez que se alcanza el equlllbrlo en el sistema se toman 
muestras de ambas fases de cada etapa obtenléndose los résulta 
dos de la tabla 4.28 .

Segundo ciclo de extraccién

La fase acuosa salida de la reextracclén del primer ciclo se 
dlluye cuatro veces y se lleva a pH=2 con NaOH 5m . La disolu­
cién asf preparada se utlllza como allmentaclén al segundo jci- 
clo. Las condiciones de la extraccién del segundo ciclo sons
. Ndmero de etapas i 4 de extraccién y 3 de lavado 
. Allmentaclén; Acuosa sallda de la reextracclén anterior,

a pH ss 2
. Fase orgénlca ; D2EHPH 0 , 2 m , TBP 0,15» y D2CHPNa 0,08lw
• Fase acuosa de lavado ; NO^Na 2w a pH =2
. Relacién de fases Allmentaclén/org/ac.de lavado= 4o/lo/lO 
. Tiempo de contacto ; 3 mln.
, Tiempo de sedimentaclén ; 5 min,

El esquema de dlstribuclén de las etapas es Igual al repro- 
sentado en la figura 6u.

Una vez que el sistema llega al equilibria se toman mues­
tras de ambas fases de cada etapa obtenléndose los resultados 
que muestra la tabla 4.29 •

La reextracclén se reallza allmentando la disolucién orgdni 
ca salida de la extraccién anterior dilufda clnco veces y con 
las slgulentes condiciones;
. Ndmero de etapas ; 3
• Tiempo de agitaclén ; 3 mln.
• Tiempo de sedimentaclén ; 5 mln.
. Relacién de fases org./ac. ; 4o/8 (en ml.)
, Fase acuosa ; NO^H 2N

Cuando se ha llegado al equilibria del sistema se toma mues 
tra de ambas fases de cada etapa obtenléndose los resultados 
de la tabla 4,30 •



TABLA 4.28
COEFICIENTES DE DISTRIBUCION DEL CERIO-144 EN EL PRIMER 

_ CIOLO DE EXTRACCION____________________
Allmentaclén: Disolucién sintética a pH s 5 
Orgénicat D2EHPH 0,2nf TBP 0,15« y D2EHPNa 0,08lM 
Acuosa de reextracclén j NOyH 2N
Relacién de fases: Alim./org./Ac, de Keex. « l/2/0,4 
Tiempo de contacto; 3 minutes 
Tiempo de sedimentaclén; 15 minutes

OPERACION
r

ETAPA pH final 
acuosa

ORGANICA 
(cpm/ml)

ACUOSA 
(opm/ml)

K
i

- 1 4,52 1.131 131 8,63
2 4,4o 58 100 0,58

Extraccién 3 4,33 -  9 73 ~
4 4 ,30 -  6 59 -

1
1 258 5.060 0,051
2 • él 2.130 0,029Reextracclén 3 - 6 434 0,018

1 4 1 -  7 131



TABLA 4,29
COBFICTRNTRS DE DISTRIBUCTON DEL CERTO-144 EN EL SEGUNDO 
_________________CICLO DE E X T R A C C T D N ___________________
Tiempo de agitacldn ; 3 minutes 
Tiempo de sedlmentacidn t 5 minutes
Relacldn de fases: Alimentacidn/erg/ac.de lavado = 4/1/1

OPERACTON ETAPA pu final 
acuosa

ORGA'CTCA
(cpm/ml)

ACUOSA 
(cpm/ml)

K

1 2,10 7.196 149 48,30
Extraccitfn 2 ' 2,15 667 53 1 2 ,6 0

3 2,18 64 28 2,30
4 2,28 23 41 0,56

1 1,96 7.400 128 57,80
Lavado 2 1,93 7.353 127 57.90

3 1,90 7.047 93 75,80

TABLA 4,30
COEFTCIENTES DE DISTRTBÜCTON DEL CERIO-144 EN LA REEXTRACCTON 
___________________ DEL SEGUNDO CICLO___________________________
Ease acuosa : NOoH 2N 
Tiempe de a#itaol6n : 3 minutes 
Tiempo de sedimentacldn j 5 minutes 
Helacidn de fases er^/acuosa i 5/1

ETAPA ORGANTCA 
(cpm/ml)

ACUOSA
(cpm/ml)

K

1 6l4 6,499 0,094
2 383 2,190 " 0,175
3 i

.......j
246 976 0,252



Tercer ciclo de extracclén

En la fase acuosa sallda de la reextraccldn del sepundo ci­
clo ha quedado el cerlo-l44; en tanto que, el estroncio queda 
en la fase acuosa de la extraccidn del mlsmo secundo ciclo,
Por tanto, para este tercer ciclo es indtil hacer experiencias 
con cerio-l44 ya que se realize solamente para purificar el e£ 
troncio de otros radioisdtopos que lo contaminan,

4,7,4, Estudios sobre la separacidn del cerio y el estroncio 
con disolucidn de RAA.

Se tomd un litro de disolucidn sintdtica concentrada y sin 
mercurio y se trazd con dos ml, de residuos de alta actividad, 
llevdndose posteriormente a pH =* 5,4 , Con esta disolucidn asf 
preparada se reali.'.aron las experiencias de separaci&n de es­
troncio y cerio,

Extraccidn de cerio y estroncio (primer ciclo)

Se verifies la separacidn de cerio y estroncio en experien­
cias que cumplen las simulentes condiciones#
, Fase orgdnica ; D2EHPH 0 , 2M, TBP 0 , 15m y D2EHPNa 0 , 081m 

, Àlimentaci&n : Dlsolucidn sint6tica trazada con RAA a pH*5,4 
, Fase acuosa de reextraccidn : MOyH 2N 
, Ndmero de etapas de reextracci&n : 4
, Ndmero de etapas de extraçcidn : 4
, Tiempo de agitacidn t 3 min,
• Tiempo de sedimentaci&n i 15 min,
, Relacl&n de fases Alimentacirfn/org/NO^H 2N « 4ü/2o/8 (an ml,)

La disposicidn de las etapas en este primer ciclo es igual
a la esquematizada en la figura 61,

Los volt&nenes que salen de esta operacidn sont 84ü ml, de 
disoluci&n acuosa refinado de la extraccidn, 46o ml, de diselu 
el6n nftrica de la reextracoidn y 1,950 ml, de disolucidn orgd 
nioa. Se analizan las salidas aouosas perd no la orgdnica por 
no disponer de mëtodos analfticos apropiados, Los resultados



de los andllsis se dan en la tabla 4,31 • En la figura 62 pue- 
de verse el espectro gamma de la allmentacidn al primer ciclo, 
que se puede comparer con la figura 6 3, espectro del refinado 
de este ciclo, y con las 64 y 6 5, espectros de las fases orgd- 
nica y acuosa salidas de la reextraccldn del mismo ciclo,

Separacidn del cerio del estroncio (segundo ciclo),

A los 4oO ml, de la acuosa salida de la reextraccidn del 
primer ciclo, se le aiiaden otros 400 ml, de nitrato sddico 2m 
y se lleva todo a pH = 2 con waoH 5m. teniéndose al final unos
9uO ml, de disolucidn que se alimenta al segundo ciclo de ex-
traccidn.

Se realizan las experiencias cumpliendo las siguientes con­
diciones :
. Fase orgdnica : D2E1IPH 0,2ü, TBP 0,15H y D2EHPNa u,08ln 
. Fase acuosa de lavado : wO^Na 2M, a pH =2
, Tiempo de agitacidn t 3 min.
, Tiempo de sedimentacidn ; 15 min,
. Relacidn de fases î Alimentaci6n/org/ac.de lavado= 4o/10/10

(en ml,)
, Ndmero de etapas ; 4 de extraccidn y 3 de lavado

Al final de la operacidn se obtienen 1 , 080 ml, de disolu- 
cidn acuosa, refinado de esta extraccidn; y 242 ml. de fase or 
gdnica.

La reextraccidn de esta fase orgdnica, que se diluye al do- 
ble, se realiza cumpliendo las siguientes condiciones:
, Ndmero de etapas % 3
, Fase orgdnica: el extracto anterior dilufdo al doble 
, Fase acuosa: n Ô ÎI 2n 
, Tiempo de agitacidn : 3 min,
, Tiempo de sedimentacidn % 15 min,
• Itelacidn de fases org/ac, = 4u/8 (en ml,)

Al final de la reextraccidn se obtienen 48o ml, de fase or- 
gdnica y 126 ml, de fase acuosa.



TABLA 4.31

RESULTADOS DEL PRINTER CICLO DE EXTRACCION DEL CERIO 
_____________________ Y ESTRONCIO__________________

Ndmero de etapass 4 de extraccidn y 4 de reextraccidn 
Tiempo de agltacidn t 3 min,
Tiempo de sedimentacidn t 13 min,
Relacidn de fases: Aliraentacidn/og,/ae, de reextraccidn 0

= 40/20/8 (eh ml.) ' '

Produeto Vol.
(ml)

/3
(dpa/ml)

ï
(dpm/ml)

C.-137 
(dpm/ml)

Sr- 9 0
(dpm/ml)

Z r-N b -9 5  
(cpm/ml)

Ru-lOd
(dpm/ml)

Allmentacidn 980 8 , 65. 10* 6 , 6 . 10^ 5 , 1 . 10® 1 , 8 . 10* - 1 ,6 .10®

R E IC * 84o 1 , 10. 10* 4 ,8 .1 0 ® 4 , 5. 10® 8 , 0 . 10® 60 1,3.1.0®

ARIC* 46o 1 , 50. 10? 2 ,1 .1 0 ® 6 ,4 .1 0 ^ 3 , 3 . 10* 70 1 ,5 .10'*

REIC* a Refinado de la Extraccidn del primer ciclo 
ARIC* a Acuosa salida de Réextraooidn del primer oiclo
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En la tabla 4,32 se dan los resultados obtenidos en este se 
gundo ciclo de extraccidn. En las figuras 66, 6? y 68 pueden 
observarse los espectros gamma de las salidas orgdnica y acuo­
sa de la extraccidn y la acuosa salida de la reextraccidn, rejs 
pectivamente,

Furificacidn del estroncio (tercer ciclo)

El estroncio ha quedado en la disolucidn acuosa refinado del 
segundo ciclo de extraccidn; por tanto, esta disolucidn lleva- 
da a pH=6 serd la alimentacidn del tercer ciclo. Se utiliza 
te ciclo de extraccidn para purificar y concentrer el estron­
cio separdndole de los contaminantes que le acompahan,

jua extraccidn de este tercer ciclo se verifies en las si­
guientes condiciones:
, Ndmero de etapas : 3
, Fase acuosa : Refinado del segundo ciclo de extraccidn a pu=6 
, Fase orgdnica: D2k !PH 0,2m, TOP u,13m y u2EHPNa 0,08lm 
. Tiempo de agitacidn : 3 min.
, Tiempo de sedimentacidn i 5 min.
. Relacidn de fases org/ac, = lo/6u en ml,)

Al final de la operacidn se obtienen 1000 ml, de fase acuo­
sa y 24o ml, de fase orgdnica.

La fase orgdnica separada en esta extraccidn se diluye al 
doble y sobre esta disolucidn se realiza la reextraccidn del 
estroncio cumpliendo las siguientes condiciones:
, Ndmero de etapas : 2
, Fase orgdnica: la salida de la extraccidn dilufda al doble 
, Fase acuosa : NO^H 2N 
• Tiempo de agitacidn: 3 min,
, Tiempo de sedimentacidn: 5 min.
, Relacidn de fases org/ac. = 50/10 (en ml.)

Se obtienen al final de la operacidn 480 ml. de fase orgdni^ 
ca y 100 ml, de fase acuosa,

Los resultados de este tercer ciclo de extraccidn vienen
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TABLA 4.32
RESULTADOS DEL SEGUNDO CTCLO DE DXTRACCION PARA SEPARAR 
_______________EL CERTO DEL ESTRONCIO____________________
Ndmero de etapas: 4 de extraccidn; 3 de lavado y 3 reextraccidh 
Tiempo de agitacidn: 3 minutes 
Tiempo de sedimentacidn: 5 minutes

Product© Vol.
(ml)

/3
(dpm/ml) ( dpm/ml )

Os.137 
(d]̂ ra/ml )

Sr-90 
(dpm/ml)

Zr-Nb-95 
{cpm/ml)

Ru -106 
(dpm/ml)

Alimentacidn 800 5.8.10^ 8,5.10^ 43 ,l.lor 2,2.10* 25 6,7.10^
RE2C* 1080 1,6.10^ 42,5.lor 2,4.10^ 1,5.10* - 4,8.10^
AR2C* 126 1,4.10? 3,2.10^ 6,4.10^ 6,3.10^ 98 2,9.10**

RE2C n Refinado de la Extraccidn del segundo ciclo 
AR2C* = Acuosa salida de la Reextraccidn del segundo eiolo

TABLA 4.33
RESULTADOS DEL TERCER GTCLO DE EXTRACCION PARA PURIFICAR

EL ESTRON(;IO_______________________
ndmero de etapas : 3 de extraccidn y 2 de reextraccidn 
Tiempo de agitacidn t 3 minutes 
Tiempo de sedimentacidn : 5 minutes
I l  i 1 /

Product© Vol.
(ml)

/3
(dpm/ml)

Y
(dpm/ml)

Cs-137
(dpm/ml)

Sr-90 
(dpm/ml)

Zr-Nb-95 
(cpÀ/ml)

Ru-106
(dpm/ml)

Alimentacidn 1000 1,6.10* 2,5.10* 2,4.10* 1,5.10* 4,8.10^
PE3C* 1000 6,7.10* 2,0.10* 2,0.10 9,6.10^ 57 3,2.10%
AR3G* 100 2,1.10? 6,4.10* 7,2.10^ 1,2.10? 26 4,0.10*

RE3C* * Refinado de la extraceidn del tercer ciclo 
AR3C* « Acuosa salida de la reextraccidn del tercer ciclo



expresados en la tabla 4*33 •

4.8. DETKRMTNACTONES ANALTTICAS

No se han realizado deterrainaciones cuantitativas por espec^ 
trometrla gamma. Sdlo se ha utilizado esta técnica oualitativa 
mente. Las determinaciones cuantitativas se han realizado ra- 
dioquimicamente.

El control analftico de las experiencias realizadas se llev<5 
a cabo siguiendo los mdtodos cuyo fundamento se describe a con 
tinuacidn.

4.8.1, Determinacidn de la acidez

En esta determinacidn analitica se complejan los posibles 
elementos interférantes como hierro, aluminio, mercurio, plomo, 
etc., mediante un exceso de oxalato potdsico ajustado a 
pll = 7,00 £ 0,02 con dcido oxdlico y la acidez se valora con 
NaOH 0,1N, empleando pH-metro, hasta pü = 7,00 (132).

4.8.2. Determinacidn del aluminio

1. El aluminio y el dcido, si lo hubiere, se valoran conjunta- 
mente segdn la reaccidn:

II'** 4. Al^* 4 4üH* ,^H^0 4. Al(OII)^
hasta pH=8,O0. La acidez se détermina en una alfcuota aparté 
(pdrrafo 4.8.1,} y el volumen consumido de sosa se sustrae al 
consume total anterior obteniëndose el volumen correspondient© 
a la precipitacidn del aluminio (1 3 3) .

2. Otro método se basa en la preclpitacidn del aluminio a hi- 
drdxido y la redisolucidn a aluminato con àlcalis, segdn las 
ecuaciones *

Al^* 4. 30H" ^  Al (OH) 2
Al^OH)^ + o h ” ^  AlO* + HgO 

determindndose el punto final por potenciometrfa (134).



4,8,3* Determlnacldn del eatronclo~90

El bario y el estroncio se precipitan como nitratos median­
te dcido nftrico fumante. Este precipitado estd contaminado 
por otros productos de fisidn y para separarlos se verifica 
una nueva precipitacidn, en la disolucidn acuosa de Ips nitra­
tos, con hidrdxido fdrrico, P'l bario se sépara posteriormente 
del estroncio mediante precipitacidn como cromato en medio acjd 
tico y el estroncio como oxalato. De este dltimo se mide su ac 
tividad en un detector Geiger-Müller (135)*

4,8,4, Determinacidn del cesio-137

Se précipita el cesio, en medio nftrico 5N, con dcido fosfo 
wolfrdmico y se mide la actividad en un ©spectrdmetro monoca­
nal (136).

4*8,5* Determinacidn del Zirconio y Niobio-95

Estos radioisdtopos se separan de los otros productos de f^ 
sidn mediante extraccidn Ifquido-ldCquido con TTA (tenoil-tri 
fluor-acetona) en xileno, y se mide la actividad gamma en ©s- 
pectrdmetro monocanal (135, 137).

4,8,6, Determinacidn del Rutenio-106

S© utilize el peryodato de potasio y el hipoclorito de so- 
dio, en solucidn fuertemente alcaline, para retener el rutenio 
en forma de rutenato y perrutenato; los demds productos de fi- 
sidn se separan por precipitacidn con hidrdxido de zirconio,
El rutenio se reduce a estado elemental con megnesio mvtdlico 
y se mide su actividad en un detector Geiger-MÛller (13&)*

4,8,7* Determinacidn de la actividad beta total

La actividad beta total se détermina en un contador Geiger 
Müller, La cantidad total de sales disueltas en la alfcuota 
destinada al contaje debe ser inferior a 5 mgrs,, de modo que 
la autoabsorcidn de las particules beta sea siempre constante. 
En cada muestra se afiade, previaraente a la evaporacidn, 1 mgr.



de rutenio para evitar la pdrdida de rutenlo-lo6 por volatlli- 
zacldn (139)*

4.8.8, Determinacidn de la actividad gamma total

Se efectda la medida directe en espectrdmetro gamma monoca­
nal con cristal de INa(Tl) tipo pozo (137*139)•

4.8.9. Deteocidn espectrdmdtrica de una mezcla de productoe 
de fisidn,

Cuando un radioisdtopo se encuentra separado de los deméim 
que emitan el mismo tipo de radlactividad, se puede analizar 
contando su actividad en la muestra con un analizador apropia- 
do, Sin embargo, cuando la muestra a analizar contiens una mejB 
cia de productos emisores de un mismo tipo de radiactividad no 
podemos discernir, midiendo ésta solamente, cuAles son los pro 
ductos de la muestra; sino que heroos de diferenciar la activi­
dad emitida para cada energia.

Este tipo de muestras se han analizado con el espectrdmetro 
multicanal descrito en el pdrrafo 3.5.3. Este aparato se cali­
bra en energia con una muestra de radio-2 6 6 de 7 0/^0 , de cûyo 
espectro (fig, 69) se tomaban los fotopicos de 185,7 Kev,, 
295,22 Kev,, 351,99 Kev. y 609,4 Kev., correspondientes a este 
radioisdtopo; y los picos de rayos X del plomo de 74,957 Kev, 
y 84,922 Kev, A partir de este espectro y con estos datos se 
traza la recta de calibrado del aparato (fig, 70) de energfa 
frente a canales,

Cuando en el espectro, de una muestra desconocida, se obtie 
ne un fotopico en un determinado canal, se acud© e la recta de 
calibrado de la que tomamos el valor de la energfa que corres­
ponde a este canal y, por tanto, al fotopico obtenido; y, con- 
sultando en las tablas cudl es el radioisdtopo que emite este 
tipo de radiactividad a esta energfa, sabremos que date se en­
cuentra presents en la muestra que se analizK,
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CAPITULO V

DISCUyiON DE RESULTADOS



5.1. sEPARACION DEL NAN PE LOS RAA.

La separacidn de los productos de fisidn de vida larga (ce- 
sio-137 y estroncio-90) de los R.A.A. procédantes del reproce- 
80 de los elementos combustibles irradiados MTR# asfcomo la 
concentracidn de estos residuos para hacer su almacenamiento 
mds eoondmico, no son posibles debido a la alta concentracidn 
de NAN que contienen estas disoluciones•

Del estudio bibliogrdfico realizado, asfcomo de las experien 
cias en el laboratorio (ver pdrrafo 4.1.) se llefjd a la conclu 
sidn de que el mdtodo mds prometedor para separar el nAN de 
los RAA, es el basado en la cristalizacidn del NAN en medio 
dcido nftrico concentrado, aprovechando la gran variacidn de la 
aolubilidad del NAN en funcidn de la temperature (ver pdrrafo
4.2.1.). Este proceso présenta las siguientes ventajas:

a) El NAN no absorbe selectivamente ninguno de los principe 
les productos de fisidn de vida large cuando cristaliza en me­
dio dcido nftrico concentrado.

b) Todo el proceso se realiza en medio nftrico; los equipos 
de acero inoxidable en este medio son altamente resistentes a 
la corrosidn por lo que se puede esperar un buen comportamien- 
to del material de equipo.

c) El gasto de reactivos es mfnimo ya que el reactivo que 
se utiliza en mayor cantidad, dcido nftrico concentrado, se 
puede recuperar y reciclar mediante destilacidn.

Para realizar esta separacidn ha sido necesario fijar las 
variables principales que afectan al proceso y que son: 1) mo 
laridad del dcido nftrico a utilizer; 2) temperature de fusidn 
y cristalizacidn; 3) relacidn de fases sdlido-lfquido en la 
etapa de cristalizacidn y 4) ndmero de etapas necesarias para 
alcanzar la descontaminacidn deseada.

5.1.1. Molaridad del dcido nftrico

La concentracidn del dcido nftrico afecta tanto a la solu-



bilidad del nitrato de aluminio (tabla 4.1) como a la del nitra 
to de estroncio (tabla 4,2). A mayor concentracidn de dcido n£ 
trico es manor la solubilidad de ambas sales. Puesto que el n^ 
trato de estroncio, junto con los nitratos de los productos de 
fisidn, debe quedar en la disolucidn nftrica, y el nAjm debe S4» 
pararse de la disolucidn cristalizando, la concentracidn dpti- 
ma del dcido nftrico debe ser aqudlla para la que la concentra 
cidn de aluminio (NAN) en la disolucidn sea la mfnima posible 
y no se alcance, sin embargo, el Ifmite de solubilidad del ni­
trato de estroncio en la disolucidn.

La concentracidn del nitrato de estroncio en los RAA es del 
orden de 15 rag/l. Puesto que el volumen se reduce por un fac­
tor de très en el primer concentrador, la concentracidn del ndL 
trato de estroncio en el primer fusor-cristalizador serd de 
unos 45 mg/1, En la segunda fusidn-cristalizacidn, despuds de 
haber concentrado otras ocho veces la disolucidn en un segundo 
concentrador, la concentracidn del nitrato de estroncio serd 
de 360 mg/1.

Para temperatures iguales o inferiores a u?C la concentra­
cidn del dcido nftrico no puede ser superior de 16,8m en el prdL 
mer fusor-cristalizador ya que se alcanzarfa el Ifmite de solu 
bilidad del nitrato de estroncio. Igualmente, en el segundo fu 
sor-cristalizador, para temperatures iguales o inferiores a 0*0, 
la concentracidn de dcido nftrico no puede ser mayor de 13»3M.

Puesto que el dcido nftrico présenta un azedtropo para con- 
centraciones comprendidas entre 13 y l4î*i, y el dcido nftrico 
coraercial de 4o? Bd tiene una concentracidn de 13,5%, s® ha fdL 
jado esta dltima concentracidn de dcido nftrico para ser utili 
zada a lo largo de todo el proceso de separacidn del imAN, lo 
cual aporta las siguientes ventajas:

a) Utilizer un sdlo reactivo a una concentracidn dnica en 
todo el proceso.

b) Ser dsta la concentracidn del reactivo comercial.

c) Poderle recuperar por destilacidn sin que varfe aprecia- 
blemente su concentracidn.



5.1.2. Temperaturaa de cristalizacidn y de fusidn

La temperatura mds dptima de cristalizacidn serd aqudlla 
para la que la concentracidn de aluminio en la disolucidn sea 
la menor y no se alcance, sin embargo, el limite de solubili­
dad del nitrato de estroncio en la disolucidn.

En el primer fusor-cristalizador se optd por una temperatu­
ra de cristalizacidn comprendida entre U*C y - 5*C. A este ran 
go de temperatures el limite de solubilidad del nitrato de es­
troncio no se alcanza y la solubilidad del mAN es inferior a 
U,5 gr/1. de aluminio, valor muy satisfactorio.

En el segundo fusor-cristalizador, donde la concentracidn 
de nitrato de estroncio es de 3^u mg/1. se ha de trabajar a 
temperatures superiores a u?C ya que a esta temperatura el li­
mite de solubilidad del nitrato de estroncio es justo de 360 
rag/l. La temperatura adopatada estd comprendida entre 5*C y 
lO«C para tener un margen de seguridad de que no cristaliza el 
nitrato de estroncio.

En cuanto a la temperatura de fusidn se ha adoptado la de 
8o*C puesto que el NAN funds, disolvidndose en su propia agua 
de hidratacidn, a 73*C, y, por otra parte, esta temperatura se 
obtiens fdcil y rdpidamente utilizando en el eircuito de cale- 
faccidn agua a 90*0 o vapor de agua a baja presidn.

5 .1 .3 . Relacidn de fases en la etapa de cristalizacidn.

En el proceso de fusidn-cristalizacidn una de las operacio- 
nes mds diflciles es la de separacidn sdlido-liquido (crista- 
les de NAN-disolucidn de dcido nftrico 13,5«). Las plaças poro 
sas tanto de vidrio como de acero inoxidable se taponan al crijs 
talizar en el interior de sua orificios el NAN. La solucidn 
adoptada consiste en utilizer plaças de acero inoxidable de 
1 mm. de espesor con taladros de 0,5 ram, 0 ,

El tamaho de los cristales influye notablemente sobre la s^ 
paracidn Ifquido-sdlidoj y este tamaflo, una vez fijada la con-



centracidn de dcido nftrico (1 3 ,5w) y ®1 equipo (velocidad de 
enfriamiento y forma de agitacidn), depende principalmente de 
la relacidn de volumen de disolucidn a peso de NAN, o lo que 
es lo mismo, depende de la concentracidn en dcido nftrico del 
NAN antes de la cristalizacidn.

En los ensayos realizados se observd que, para una relacidn 
de grs, de NAN/ml, de dcido nftrico 13,5% aproximadamente igual 
a 2/3 , la separacidn final de las fases sdlida y liquida era 
mds fdcilmente real!zada, lo cual indicaba que la forma o el ta 
mafio de los cristales forraados para esta relacidn eran los id^ 
neos. En la tabla 4.4, ademds, se puede observer que en estas 
condiciones y para esta relacidn la cantidad de aluminio que 
queda en disolucidn es pequeda (3%) y asfmismo tambidn es pe- 
queno el porcentaje de estroncio (6%) que acompafla a los cris­
tales de NAN.

En las fotograffas de las figuras 17-25, obtenidas con mi- 
croscopio a 25 aumentos, de los cristales de NAN formados para 
diverses relaciones de NAN/ dcido nftrico, puede observarse 
que para relaciones pequefias (figs. 17 y 18) los cristales db- 
tenidos son bastante regulares pero tan pequefios que la mayor 
parte de ellos pueden atravesar la plaça taladrada con orifi­
cios de 0,5 mm. 0, por la que se succiona el Ifquido sobrena- 
dante una vez cristalizado el NAN. En las figuras 19 y 20 pue­
den observarse los cristales formados para relaciones prdximas 
a 2/3; estos cristales son de tamafto mucbo mayor y aunque aigu 
nos no de forma tan regular, pues uno de los ejes del cristal 
ha crecido mucho mds que los otros dos, todavfa se observan mu 
chos bastante regulares y en los mds irregulares la diferencia 
de tamaflo de sus ejes no es muy grande. Al seguir aumentando la 
relacidn NAN/dcido nftrico, los cristales obtenidos (figs. 21 
y 22) sf presentan muy marcadamente la irregularidad que acaba 
mos de citar, formdndose agujas mucho mds frdgiles, que pueden 
romperse mds fdcilmente y, sobre todo, que pueden atravesar los 
orificio.s de la plaça taladrada muy fdcilmente cuando llegan a 
dl por un extremo. Para relaciones adn mayores (figs, 23-25) 
los cristales formados son excesivaraente pequefios, en algunos 
casos amorfos, que no son interesantes de ningdn modo.

î or todo ello se eligid para el trabajo la relacidn de



grs, de NAN/ml. de dcido nftrico 13,5m de 2/3.

5.1.4. Descontaminacidn del NAN por suceaivas fusiones- 
-cristalizaciones.

En las tablas 4.5 - 4.8 puede observarse la separacidn de 
diverses radioisdtopos del aluminio en suceaivas fusiones-cris 
talizaciones. El Ifquido que se succiona es aproximadamente 
13M en dcido nftrico y lleva consigo entre 2 y 3 grs. de alumjL 
nio/litro (tdngase en cuenta que la temperatura de enfriamien­
to en estas experiencias fud superior a 10*C). Junto con este 
Ifquido se sépara el 99,92^ del estroncio en cinco fusiones- 
-cristalizaciones} el 99,999'^ del cesio en siete fusiones-cris 
talizaciones; y el 99,84% del zirconio y niobio y el 99,98% 
del mercurio en diez operaciones suceaivas de fusidn-cristali- 
zacidn. Con los cristales de NAN quedan el resto de estos radio 
isdtopos.

En las experiencias realizadas con disoluciones sintdticas 
trazadas con residuos reales de alta actividad se han obtenido 
tambidn resultados positives (taillas 4.9 - 4,11), La cantidad 
de aluminio qua queda disuelta en el Ifquido es inferior ya 
que la temperatura de enfriamiento fud menor de los 3-C. Este 
Ifquido que lleva consigo los productos de fisidn tiene tam­
bidn una molaridad en dcido nftriço de aproximadamente 1 3.

En la tabla 4,12 puede observarse el gran factor de descon­
taminacidn ( >  10^) obtenido en el destilado de la concentra­
cidn de la disolucidn inicial. Tambidn se obtienen notablesofactores de descontaminacidn ( lü ) del nitrato de aluminio.

De la operacidn realizada con disolucidn real de RAA se han 
obtenido los resultados de las tablas 4.13 y 4.l4, donde puede 
observarse la descontaminacidn de varies productos de fisidn 
obtenida tanto en el destilado como en el NAN despuds de diez 
fusiones-cristalizaciones sucesivas. En las figuras 26-37, 
pectros gamma de las respectives disoluciones en los que se 
apreclan los fotopicos de los radioisdtopos cerio-l44, antimo 
nio-125, rutenio-1 0 6, cesio-134 y 137, V zlrconio-niobio-95, 
puede observarse que con ninguna de las très fracciones obton^



das en la operacidn (destilado, cristales de NAN y Ifquido so- 
brenadante en la cristalizacidn) se marcha uno de los produc­
tos de fisidn con preferencia sobre los demds.

En la tabla 4,13 puede apreciarse, ademds, que a partir de 
la sdptima fusidn-cristalizacidn prdcticamente no se desconta­
mina mds la disolucidn de n AN, Esto es debido sin duda a que el 
aparato ha quedado contaminado hasta ese Ifmite por lo que pa­
ra seguir descontaminando el NAN por sucesivas fusiones-crista 
lizaciones deberfa pasarse la disolucidn a otro nuevo aparato 
para realizar nuevas fusiones-cristalizaciones; estos aparatos 
sucesivos podrfan trabajar en cascada circulando por ellos en 
contracorriente la disolucidn de NAN y el dcido nftrico,

uespuds de realizadas estas operaciones el aparato utilizado 
se lavd para su descontaminacidn con agua, hidrdxido sddico 2M, 
tartrato sddico iM y dcido fosfdr^co 2M y por este orden; los 
resultados analfticos de estas disoluciones se expresan en la 
tabla 4,15» donde puede apreciarse que las actividades obteni­
das son muy similares a las de las disoluciones separadas a 
partir de la sdptima fusidn-cristalizacidn corroborando la idea 
de que el aparato se encuentra contaminado hasta ese limite y 
en dl no se puede descontaminar mds el NAN, En esta tabla se 
puede observer tambidn que el mayor descontaminante de los utJL 
lizados es en general el tartrato sddico. En los espectros ob­
tenidos de estas disoluciones (figs, 38-41) pueden apreciarse 
unos nuevos picos desconocidos que no habfan aparecido hasta 
ahora correspondientes a energfas de 235 Y 310 Kev,

En el primer lavado con agua no aparecen los fotopicos co­
rrespondientes al antimonio-1 2 5; sin embargo, sf aparecen en 
los espectros de las otras très disoluciones de lavado del 
equipo, Por otra parte, los fotopicos de zirconio-niobio apare 
cen en los très dltimos, lo que nos indica que estos radioisd- 
toĵ bs se encuentran absorbidos en el acero inoxidable. La fija 
cidn de zirconio-niobio en el acero inoxidable ya ha sido pues 
ta de manlfiesto en algunas plantas de reproceso. Esta contam^ 
nacidn del equipo puede limiter el factor de descontaminacidn.



5.1.5. Deacontaminacl6n del NAN por fusl6n«»crl3tallzaci6n 
en contfnuo.

A pesar de la contaminacldn del equipo, en nuestro caso se 
pueden obtener factores de descontaminacldn para el NAN supe- 
rlores a 10 • Con este factor de descontaminacldn el NAN pasa 
a ser un residue de intermedia actividad fdcilmente incorpora- 
ble en cemento para su evacuacidn a una mina.

El montar un sistema en contracorriente come el esquematiza 
do en la fi#ura 10 tiene el inconveniente de la dificultad de 
manejo debido al gran ndmero de Haves necesario para cada eta 
pa y a les probleroas de calorifugacidn del equipo y de trasva- 
se de etapa en etapa; asf pues, se pensd en desarrollar un sijs 
tema que evitase estes problemas.

La solucidn adoptada se describe en el pKrrafo 4.2.6. y les 
resultados obtenidos se muestran en la figura 42, donde se apre 
cia que la descontaminacidn del NAN es superior a 10 y podrfa 
descontaminarse en otro equipo similar a 6ste hasta 10^ en dos 
operaciones aucesivas. iL'sto se ha realizado obtenidndose nAN 
prdcticamente descontaminado de disoluciones reales de KAA.

El tiempo necesario para obtener la descontaminacidn desea* 
da es funcidn de la velocidad de destilacidn del Acido nftrico. 
En nuestro caso a pequefias velocidades de destilacidn se ha 
tardado 10-12 horas, pero este tiempo se puede reducir bastan- 
te aumentando la velocidad de destilacidn.

5.2. CONCENTRACION T)E LOS PRODUCTOS PE FISION Y REOUPERACION 
DEL ACIDO NITRICO.

La disolucidn que lleva consigo los productos de fisidn es 
de Acido nftrico concentrado y tiene aproximadamente 1 gr. de 
aluminio por litro. Esta disolucidn se puede concentrer otras 
diez veces destilando el azedtropo de dcido nftrico concentra­
do con muy poca actividad por lo que puede ser reciclado para 
utilizer en las siguientes operaciones de cristalizacidn del 
NAN.



La disolucldn concentrada ee enfrfa a baja temperatura pa­
ra que cristallce de nuevo el NAN, ahora concentrado, y se suô  
eiona entonces el liquide sobrenadante que lleva coneigo los 
P.P. a una concentracidn entre 20 y 30 veces superior a la inlL 
cial. Quedan aquf los cristales de NAN muy contaminados de pro 
ductos de fisidn ya que solamente se verifica una operacidn de 
cristalizacidn, pero debido a que la cantidad que hay aqul de 
aluminio es raucho mener que la que entra al principle en el apa 
rate de fusidn-cristalizacidn, se pueden unir estas dos corrien 
tes, es decir, que la pequefla cantidad de aluminio que aqul 
queda se recicla a las primeras etapas de fusidn-cristalizacidn 
donde vuelve a ser tratado; evitàndose as! que saïga en este 
punto una corriente de residues de al ta actividad que deberlan 
ser tratados o almacenados convenientemente, evitando los gas- 
tos que ésto implicarfa.

En las tablas 4.17 y 4.18 pueden observarso las actividades 
que acompaflan a oada una de las fracoiones que salen de esta 
operacidn, apreciAndose que la mayor parte de la actividad y, 
por tanto, de los productos de fisidn, la lleva la fraccidn de 
Ifquido succionado en esta dltima operacidn; mientras que una 
pequefla parte acompafia al NAN aqul cristalizado y es desprecia 
ble la cantidad de productos de fisidn que acompaflan al dcido 
nltrico recuperado.

En las figuras 43 - 45 puede observarse que ningdn producto 
de fisidn acompafia preferentemente a ninguna de estas fraccio- 
nes.

5.3. PESTRUCCION DEL ACIDO NITRICO

Se obtuvieron resultados positives destruyendo el dcido nl­
trico Gon azticar en presencia de metavanadato amdnico como oa* 
talizador. Se estudid la proporeién mâa conveniente entre doi- 
do nltrico y azdear (tabla 4.19) que result# ser la relacidn 
molar dcido nltrico/azdcar , aproximadamente, 21 .

Se pens# en prineipio que los productos de esta reacoi#n 
(tartrato, oxalato, etc.) servirlan para complejar loa catio- 
nes Al^*, Cr^*f Pe^*, etc., que pudieran précipiter al alcalini



zar la disolucidn; pero #sto no fu# as! ya que estos productos 
de destruccidn del aztScar precipltaban con el mercuric que sa 
encontraba en la disolucidn. este precipitado era cristalino 
y muy fdcilmente filtrable, pero era necesario saber si arras- 
trarfa consigo notable cantidad de alguno de los productos de 
fisidn, para lo que se realizaron ensayos trazando la disolu- 
cidn sintdtica con varios productos de fisidn. En la tabla 
4.20 puede observarse que solamente el mercuric desaparecia de 
la disolucidn, Por otra parte, al tratar de alcalinizar la di- 
solucidn que queda una vez separado el precipitado, se formaba 
un precipitado a pH=2 que parecfa ser de hidrdxido de aluminio 
lo cual hacla pensar que con el mercuric habfan precipitado to 
dos los posibles complejantes del aluminio, Los resultados ana 
Ifticos llevados a cabo sobre el mercurio en el precipitado da 
ban a entender que éste podrfa estar formado por una mezcla de 
tartrato y oxalato mercuriosos.

As! pues, que al mismo tiempo que se destrufa el dcido nf- 
trico, se separaba el mercurio y los productos de destruccidn 
del azdcar, quedando una disolucidn sin cantidad apreciable de 
sustancias interférantes para la posterior separacidn de los 
productos de fisidn,

5.4. SEPARACION DEL CESTO

Una vez que se tiene esta disolucidn de productos de fisidn 
concentrada y sin sustancias interferentes para la separacidn 
de #stos, es necesario neutralizarla para lo cual previamente 
se debe complejar el aluminio con tartrato. Se comprob# que ha 
ciendo la disolucidn 0,2m en tartrato no se forma precipitado 
a ningdn rango de pli. Asf pues, la disolucidn se lleva a pH 
aproximadamente 5 y queda preparada para separar de ella los 
productos de fisidn mds importantes.

Se pens# en separar primeramente el cesio ya que gran parte 
de la actividad gamma existante en la disolucidn es debida a 
este elemento y, una vez separado se reducfa notablemente el 
problema de blindaje radiobioldgico y seguir el tratamiento pa 
ra la posterior separacidn del estroncio.



5,4,1. Influencia del tiempo de contacto

En la figura 46 puede observarse que al cabo de una hera de 
contacto entre la disolucidn y la résina, tanto si es Abedem 
como Decalso, se alcanza el equilibria del intercambio idnico 
del cesio.

^.4.2, Influencia de la temperatura

Los resultados obtenidos de las experienoias realizadas indjL 
can que el coeficiente de distribucidn del cesio en la résina 
cambiadora disminuye llgeramente al aumentar la temperatura a 
partir de los 10@C, como puede apreciarse en la figura 47.

5.4.3. Influencia de la acidez

El coeficiente de distribucidn del cesio en la résina aumen 
ta bruscamente al disminuir la acidez hasta llegar a un pH«3 a 
partir del cual no sigue aumentando sino que la curva se haee 
asintdtica. Esta variacidn con la acidez y el pH puede apreoiar 
se en las figuras 48 y 49.

En cualquier caso parece ser que siempre es mayor el coefi­
ciente de distribucidn con la résina Abedem que con Decalso.

5.4.4. Eluoidn. Influencia de la concentracidn del eluyente

Una vez cargada la résina se eluye con sales amdnicas, ha- 
bidndose usado nitrato y acetato. En la figura 5u puede obser­
varse que el tanto por ciento de cesio elufdo de la résina au- 
raenta con la concentracidn de Idn amonio en el eluyente hasta 
3m y a partir de esta concentracidn la eurva se haee asintdti- 
oa y la cantidad de cesio elufdo no varfa al seguir atanentando 
la concentracidn de idn amonio.

5.4.5# glucidn. Influancda de la temperatura

El porcentaje de cesio elufdo de la résina aumenta notable­
mente con la temperatura como puede observarse en la figura 51.

Tambidn se ha de destacar que el nitrato amdnico es un élu-



yente del cesio ligeramente mejoJr que el acetato y, asfmismo, 
que se eluye en mayor proporcidn el cesio de la résina Decalso 
que de la Abedem,

5.4.6. Influencia de diverses iones en el coeficiente de 
distribucidn,

Al tratar de separar el cesio por intercambio idnico de una 
disolucidn sintdtica de RAA sé obtuvieron buenos resultados con 
la résina cambiadora Abedem pero no asf con Decalso, Despuds 
de estudiar el problema (tabla 4.21 y figuras 52 y 53) s© 11e- 
gd a là conclusidn de que los iones sodio y tartrato eran los 
que mds interferfan en la separacidn del cesio con Decalso en 
una disolucidn sintdtica de RAA.

5*4.7* Separacidn del cesio en columna de Abedem

A travds de una columna de Abedem de 5 c.c. de volumen de 
lecho se hace pasar una disolucidn sintdtica de RAA trazada 
con disolucidn real de dstos. En la figura 55 puede observarse 
el espectro gamma de esta disolucidn con que se alimenta la 
columna. En la figura 56 se muestra el espectro gamma de la di 
solucidn que sale de la columna; en este espectro pueden obser 
varse los fotopicos de todos loa radioisdtopos que entraban en 
la alimentacidn a excepcidn de los de los dos radioisdtopos 
del cesio que quedan en las columnas; asfmismo, se aprecian 
muy claramente en este segundo espectro los fotopicos pertene- 
cientes al antimonio-1 2 5 que no se apreciaban en el primer es- 
pectfo. Einalraente, en la figura 58, correspondiente al elufdo 
de là columna de abedem con acetato amdnico, puede apreciarse 
claramente los fotopicos de los radioisdtopos del cesio y es- 
tdn àusentes los de los demds productos de fisidn. Todo lo cual 
demuëstra que puede ser separado eficazmente y de modo contfnuo 
el césio de los demds P.P. con la résina cambiadora Abedem 
TiA.

5.5. SEPARACTON DEL ESTRONCIO

La disolucidn que sale de la columna de intercambio idnico 
sin cesio estd preparada ya para verificar con ella el primer



ciclo de extraccidn y separar el cerio-l44 y el estroncio-9o 
de los restantes productos de fisidn con dcido Di-2-etil-hexil- 
fosfdrioo.

5.5.1. Influencia del pH

Los ensayos realizados para obtener la variacidn del coefi­
ciente de extraccidn del cerio y estroncio frente al pH nos 
dan como resultado las curvas representadas en la figura 59, 
donde puede apreciarse que a pH aproximado de 4,5 ambos eleraen 
tes se extraen conjuntamente en gran proporcidn, y que a pH=2 
el coeficiente de extraccidn del cerio es unas 100 veces supe­
rior al del estroncio, siendo el de este dltimo muy pequeAo.

Basdndose en estas diferencias de los valores de los coefi- 
cientes de extraccidn a pH comprendido entre 4 y 5 para sepa­
rar conjuntamente el cerio y el estroncio de los demds produc­
tos de fisidn existantes en la disolucidn. Un segundo ciclo de 
extraccidn, esta vez a pîî=2, permits separar estos dos radio­
isdtopos, Un tercer ciclo de extraccidn a pH«5 realizado sobre 
la fraccidn que contiens el estroncio purifica notablemente a 
dste de los derads isdtopos que pudieran contaminarle,

5.5.2. Separacidn del cerio y estroncio de loa demds P.F,

Se realiza un primer ciclo de extraccidn y reextraccidn a 
pH=5 con el que se separan el cerio y el estroncio de los de- 
mds productos de fisidn. En la tabla 4,31 se puede observer 
los resultados analfticos de las disoluciones que entran y sa­
len d« este primer ciclo. b'e aprecia que en el refinado de la 
extraccidn salen la mayor parte del cesio-137 Y del rutenio-lo6 
y una minima parte del estroncio-90 ya que dste queda en la fa 
se orgdnica, En la fase acuosa salida de la reextraccidn se ob 
serva que la proporcidn de estroncio-90 es raucho mayor.

Para observer el comportainiento del cerio en la separacidn, 
se realizaron los espectros gamma de la alimentacidn en la ex­
traccidn (fig. 62); del refinado de la extraccidn (fig, 6 3), 
donde puede observarse que no se aprecian los fotopicos del 
cerio-l44 ya que este elemento queda en la extraccidn con la



fase orgdnlca; de la fase orgdnica, una vez que se ban reex- 
trafdo de ella el cerio y el estroncio (fig,64) observdndose 
la ausencia de los fotopicos del primero de estos elementos y 
si los picos frorrespondientes a pequenas cantidades de cesio 
y rutenio; y de la fase acuosa salida de la reextraccidn (fig, 
6 5) que lleva consigo la mayor parte del cerio y el estroncio 
acompafiados de menores, aunque apreciables, cantidades de los 
demds productos de fisidn,

Asf, pues, en este primer ciclo de extraccidn se separan el 
cerio-l44 y el estroncio-9 0  de la mayor parte de los productos 
de fisidn aunque todavfa quedan contaminados de pequefias canti 
dades de ellos,

Tambidn puede observarse en la tabla 4.31 que los dos radio 
isdtopos separados se ban concentrado aproximadamente al doble 
debido a las relaciones de fases usadas en la extraccidn y 
reextraccidn.

5 .5 .3 * Separacidn del cerio del estroncio

La disolucidn nftrica que lleva los dos radioisdtopos sépara 
dos se alcaliniza hasta pH»2 y se verifica un nuevo ciclo de 
extraccidn. El estroncio no es apreciablemente extrafdo a este 
pH, obsdrvese en la tabla 4,24 los bajos coeficientes de dis­
tribucidn obtenidos para este elementoj sin embargo, sf se ex- 
trae en la fase orgdnlca el cerio-l44, obsdrvense los coeficien 
tes de distribucidn obtenidos para este elemento en la tabla 
4 ,2 9* De este modo, en el segundo ciclo de extraccidn quedan 
separados los dos radioisdtopos llevando la fase orgdnica el 
cerio-l44 y la fase acuosa el estroncio-90 (tabla 4.32). En es 
te segundo ciclo la corriente de cerio se concentra ademds 
una* 8 veces. En la figura 66 puede observarse un espectro gan 
ma de la fase orgdnica que sale en esta extraccidn aprecidndo- 
se solamente los dos fotopicos del cerlo-l44, asfcomo en la 
gura 68 donde se observa el espectro gamma de la disolucidn 
trica que lleva finalmente el cerie-l44.

En la figura 67 se observa el espectro gamma de la disolu­
cidn acuosa refinado de esta extraccidn que lleva consigo el -



estronclo-90* Pueden apreciarse los fotopicos del cesio y rutjS 
nio, que no se apreciarfan si el estroncio fuera emisor gamma 
debido a la gran diferencia de concentracidn entre dste y loa 
demds radioisdtopos que se encuentran aquf en muy pequefla pro­
porcidn. Sin embargo, puede observarse que no se aprecia nin­
gdn fotopico del cerio-l44 a pesar del largo tiempo de contaje 
y de obtenerse picos normalmente mucho menos apreciables que 
los del cerio, lo cual quiere decir que este elemento ha side 
totalmente separado de la disolucidn que contiens el estroncio- 
-90.

5.5*4. Purificacidn del estroncio-90

Un tercer ciclo de extraccidn-reextraccidn, alimentado con 
la disolucidn acuosa, refinado del segundo ciclo de extraccidn, 
portadora del estroncio-90, pennite aumentar el factor de des­
cent euninac idn de este radioisdtopo frente a los demds produc­
tos de fisidn.

En este dltimo ciclo el estroncio-90 se concentra 10 veces, 
saliendo una disolucidn que contiens aproximadamente 5 curios 
por litre de este radioisdtopo quedando los derads radioisdtopos 
en cantidades inferiores a u,02 curios/litro.



CAPITULO VI

CONCLUSIONES



C0NCLT7S TONES

1 .El aluminio puede ser separado de los residues de alta
radiactivldad (RAA), procédantes del reproceso de los el^ 
mentos combustibles mTR, y descontaminado de los produc­
tos de fisidn, cristalizdndole como nitrato de aluminio 
nonahidratado (NAN).

2 .El proceso de fusidn-cristalizacidn, basado en la gran va
riacidn de solubilidad del NAN con la temperatura, se pu£ 
de realizar en forma continua y obtener factores do des- 
contaminacidn del NAN superiores a 10 .

3 .El NAN al cristalizar no absorbe apreciablemente, ni se-
lectlvamente, ninguno de los productos de fisidn conteni- 
dos en los R.A.A.

4 . Se ha comprobado que para los trabajos en instalacidn pi­
lote la concentracidn 1 3,5m de dcido nftrico es la dptima.

5 .Se establece para la fusidn del NAN la temperatura de
8o@C y para la cristalizacidn, temperatures comprendidas 
entre 5-C y - 5-C en funcidn de la concentracidn de nitra 
to de estroncio.

6 . El limite de concentracidn de estos residues viene deter
roinado por la solubilidad del nitrato de estroncio, la 
cual es funcidn de la temperatura y de la concentracidn 
del Acido nltrico.

7 . La relacidn de fases dptima en la cristalizacidn del ni­
trato de aluminio es :

grs, de NAN 2

ml. de NO^H 13,5M



8 , El dcldo nltrico coraercial (4o@ Bë), utilizado en el pr^
ceso de fusidn-crietalizacidn, se puede recuperar y recJL 
clar con la consiguiente économie en el proceso*

9 • El dcido nltrico que acompafia a los productos de fisidn
(una pequefla proporcidn del total utilizado), despuds de 
separado el aluminio, puede ser destruldo con azdcar 
(producto comercial), utilizando vanadio como cataliza- 
dor.

10 * Los productos de oxidacidn del azdcar (dcidos tartdrico
y oxdlico) precipitan cuantitativamente el mercurio en 
forma de tartrato y oxalato mercurioso} dste precipitado 
es cristalino, fdcil de filtrar y no absorbe ningdn pro­
duc to de fisidn,

11 • En la fijacidn del cesio-137 en résinas inorgdnicas de
intercambio idnico, el Abedem TiA*! fija mejor el cesio 
que el "Decalso" y présenta majores caracterlsticas pa­
ra su utilizacidn con este tipo de residues de alta ac­
tividad ya que con dl interfieren en mucho mener grade 
el idn sodio y el dcido tartdrico.

12 ♦ El nitrato amdnico es mejor eluyente del oesio que el
acetato amdnico y su capacidad de eluoidn aumenta con 
la temperatura,

13 • El cesio-137 puede separarse de forma continua con una
columna de "Abedem TiA* y eluirse con disolucidn de n^ 
trato amdnico 4M.

14 . Tanto el cerio como el estroncio se pueden separar de
los productos de fisidn, una vez separado el aluminio, 
por extraccidn Ifquido-lfquido con dcido di-2-etil- 
-hexil-fosfdrico a pM=5, y reextrafdos con dcido nf- 
tricO 2N.



15 • A pH = 2 se puede separar el cerio del estroncio por
extraccidn Ifquido-lfquido con D2EHPA puesto que a 
este pH el estroncio tiene un coeficiente de reparto 
muy pequeflo y queda en fase acuosa,

16 , El estroncio puede purificarse finalmente por extra^
cidn Ifqiiido-lfquido con u2#HPA a pH = 5*

17 , Los factores de concentracidn obtenidos para los ra—
dioisdtopos separados son aproximadamente de 30 para 
el cesio y de 5oO para el estroncio,

18 , Como resumen y conclusidn final, en la figura adjunta
(fig, 71), 30 da un diagrama de flujo tipo bloques del 
proceso propuesto y realizado a escala de labopatorio 
y semipiloto.
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