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I. INTRODUCCION



El reactor JEN~l opera con un combustible nuclear consti
tufdo por una aleacidén uranio-aluminio que contiene 4,05 Kg.
de wanio~235. Cada elemento combustible, tipo MTR (material
testing reactor), estd formado por diez placas planas de di-
mensiones 7,1 x 72,2 x 0,25 cm., Las placas estén formadas
por un nificleo central (parte activa) de aleacién de uranio-
-aluminio (32.3% uranio enriquecide al 19,8% en uranio~235).

Estos elementos combustibles durante su permanencia en el
reactor, queman mediante un proceso de fisién nuclear, parte
de uranio-235 produciendo energfa y una serie de isétopoa ra
diactivos denominados productos de fisién. La disminucién
del contenido en uranio-235, asf{f como 1la acumulacidédn de cier
tos productos de fisiédn, de alta seccién eficaz para absor-
ber neutrones, determina que los elementos combustibles, des
pués de ser irradiados durante un cierto tiempo, deban ser

evacuados del reactor y sustitufdos por nuevos elementos,

De estos combustibles irradiados es interesante, desde el
punto de vista econémico, tratar de recuperar el uranio-235
no gastado y el plutonio que se hava podido 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 sometidos a tratamiento qufmico, los elemen-
tos combustibles se dejan "enfriar" durante unos meses., Du-
rante este perfodo de "en!riamiento” los productos de fisién
de vida corta desaparecen por un proceso de desintegracién
radiactiva, disminuyendo notablemente la radiactividad de

los elementos,

Fl tratamiento qufmico consiste en la disolucién de los
elementos combustibles en &cido nftrico, separaciédn de ura-
nio y plutonio y purificaciones finales de cada uno de ellos,

En este tratamiento qufmico se producen unos residuos radiagc



tivos que no pueden ser evacuados de la planta del proceso da

da su toxiecidad radiobioldgica.

Segdn 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 (RAIL), con
un contenido del orden de milicurios/l.; y, Residuos de BDaje
Actividad (RAB) con un contenido del orden de microcurios/1,

.os RAA deben ser almacenados durante largo tiempo de forma
sesura en materiales inertes contenidos en estructuras geolégi
camente estables hasta que su actividad decailga y llegue a ser
inferior a la méxima permisible, E1l almacenamiento de estos re
siduos es tanto més costoso cuanto mayor es su volumen, por lo
que es conveniente econédmicamente concentrarlos hasta el 1imi-
te en que algunas de las sales disueltas pueda precipitar, ya
que es ain mds diffcil el manejo de los residuos sélidos que
el de los l{fquidos,

En los pafses de escasa densidad de poblacién se han encon-
trado y desarrollado métodos seruros y econémicos de almacena-
miento permanente de estos residuos en parajes despoblados (dg
siertos, zonas &ridas, rocosas, heladas, etc,) los cuales han
sido debidamente cercados, sefialados y aislados, En aquellos
pafses en que el niimero de habitantes por unidad de superficie
es mayor, la solucién dada no ofrece tantos atractivos, Ello
ha hecho nacer una técnica de tratamiento de estos residuos pa
ra convertirlos en productos de alguna utilidad pudiendo asi

encontrar mds f4cil acceso al mercado como subproductos.

En el proceso de separacidédn de uranio y plutonio del combus
tible nuclear irradiado tipo MTR, utilizado en el reactor nu-
clear JUEN-1l de la Junta de Energfa :Nuclear, se producen unos
residuos de alta actividad que contienen aproximadamente: 4ci-
do nftrico 1M, nitrato de aluminio 1,2M y nitrato mercdrico,

utilizado como catalizador en la disolucién del combustible,



0,005M; Junto con los productos de fisién en concentraciones
inferiores a lo'hm, y algunos productos de corrosién; la activi

dad de esta solucién es del orden de 10,9 curies/litro,

De estos residuos es interesante separar el cesio-137 y el
estroncio~%0, no solamente por sus crecientes aplicaciones en
la industria, sino, también, porque de este modo se puede redu
cir el tiempo de almacenamiento de los residuos ya que estos
dos radioisédtopos tienen perfodos de semidesintegracién unas

quince veces superior al de los demds productos de fisién,

Debido a la gran diferencia entre las concentraciones de los
radioisétopos y el aluminio, cualquier tipo de separacién di-
recta de los primeros se ve interferido por la enorme cantidad
presente del segundo., Tampoco es posible una concentracién no-
table de la soluciédn de residuos para su posterior almacenamien
to ya que a partir de una molaridad de 2 en aluminio existe el
peligro de la formacién de nitrato de aluminio sélido., Por otra
parte, la formaciédn de complejos entre los iones aluminio y tar
trato, para evitar la interferencia de éste en la separacién
de los radioisétopos, tiene el inconveniente de la gran canti-
dad de esta sustancia que hay que afiadir existiendo la posibi-
lidad de que precipitara cualquier otro producto y, sobre todo,
que para estas grandes concentraciones de tartrato, al variar
el pH de la solucién existe la posibilidad de precipitacién de

los bitartratos alcalinos,

Dadas las dificultades de separar directamente los radioisé
topos de vida larga, cesio-137 y estroncio-90, por la interfe-
rencia habida con el aluminio, se pensé separar previamente és
te, Por otra parte, la gran cantidad de ién nitrato en la solu
cién [(NOS)’Z h,Smj’ hizo interesante el proceso de separar
el aluminio cristalizdndole como nitrato de aluminio nonahidra
tado (NAN). Cualquier tipo de precipitado del aluminio para se
pararle de la solucién tendrfa el inconveniente de que arras-
trarfa consigo, por absorcién u oclusién, un porcentaje de
los productos de fisién, Kl NAN tiene la ventaja de que no abe
sorbe los productos de fisién sino que los que le pueden conta
minar es por oclusién o mojadura de los cristales; y, sobre

todo, de que su solubilidad en &cido nftrico concentrado



varfa notablemente con la temperatura por lo que se puede fdcil
mente disolver y recristalizar sucesivas veces separando de 41
cada vez una mayor cantidad de productos de fisién y pudiendo
llegar a separar el aluminio totalmente descontaminado o, cuan
do menos, hacerlo pasar a formar parte de 1los residuos de baja
o de intermedia actividad.

Una vez separado el aluminio y destrufdo el Zcido nitrico
queda aquf una solucién similar a la Purex de la que los inves
tigadores americanos ya han logrado separar el estroncio y el
cesio, Siguiendo, pues, la bhibliograffa se separa el cesio por
intercambio iénico, habiendo sido llevada previamente la solu-
cién a pH = 5. E1 estroncio se separa de los demds productos
de fisiédn mediante tres ciclos de extracciédn con disolventes
también a pH = 5,

As{ pues, se ahorda aquf el problema de concentrar los resi
duos de alta actividad y de separar de ellos los radioisétopos
de cesio y estroncio, Se ha tratado ademds de conseguir un dia

grama de flujo del proceso para recuperar estos radioisétopos,

En el presente trabajo se realiza un estudio sobre las solu
bilidades de los nitratos de aluminio y estroncio en medio nf-
trico, y la influcncia de la temperatura y de la normalidad del
4cido.

Se estudia as{mismo, un método de separacién del aluminio
por fusién-cristalizacién y su descontaminacién de los produc-
tos de fisién, Sobre este método se ha presentado una solici-
tud de patente de invenciédn admitida con fecha de antigtiedad
del 6-XIT-69 y con el ndmero 374,349,

Se ha realisado un estudio sobre la destrucciédn del 4£cido
nftrico concentrado con azficar obteniéndose la relacién molar
éptima de ambas sustancias para verificar la destruccidédn del
ién nitrato, '

“e han llevado a cabo experiencias de separacién por inter-



cambio iénico del cesio con algunas resinas cambiadoras inore
gédnicas estudiando las variables de pH y temperatura. Se eli-
gié finalmente la resina Abedem por estimarse la de condicio-
nes éptimas,

Finalmente, se ha comprobado que también se puede separar
el estroncio de este tipo de residuos por extraccidédn lf{quido-
-1fquido con 4dcido di-2-etil-hexil-fosférico (D2EHPA),



g

T RTINS L TR RIS

Mrﬁwﬂ%%dﬂ ,.\.,.‘m?......wd EaER LN R T

BIRLIOGRAIICO

CAPITULO Tt

ESTUDIO



&
A
&
x
5
5

%
R

2,1, TRATAMIENTO DE _LOS COMRUSTIBLES TRRADIADOS

Como ya se ha citpdo anteriormente, es conveniente recupe-

rar de los combustibles irradiados el material fisionable dado

el elevado valor que éste tiene en el mercado.

Se han desarrollado dos lfneas principales en el tratamien-

to de los combustibles irradiados: ; ‘ .%

El tratamiento por "v{i{a seca" se basa fundamentalmente en

AR

la mayor volatilidad (1) de los haluros de uranio y plutonio

respecto a la de los haluros de los productos de fisién de vi-

o g

da larga. [ste procedimiento no ha sohrepasado la escala pilo-
‘to debido a los grandes problemas tecnoldgicos que presenta,

B e

"l tratamiento usado ampliamente a escala industrial as el
de "via hfimeda", basado en la extraccién l1lfquido-lfquido, ©én-
fésfato de tributilo, proceso Purex (2,3). La eéxtracoién lfqui -
do-1{quido, ademds de utilizarse para la separacién y purifi-

)

*

A e

cacién de uranio, plutonioc y torio, se ha extendido a otros ag

tinidos tales como el protactinio (4, 5), neptunio (6), ameri-
eio y curio (7, 8); asf comd para aislar productbs de fisidn Q@
espec{ficos tales como estroncio, promecio (9), tecnecio (7), ié
cerio y cesio (9). 1

El proceso seguido para el tratamiento de los elementos com

P SR
O R 1 AR

bustibles irradiados tipo MTR en la Junta de Energfa Nuclear
es el de "vfa héimeda" y es una variante del proceso Purex deno

minado Purex-25 (10). ¥1 alteo caontenido de aluminio en el ele-

mento combustible hace que tanto la disolucién como la extrac-
cién 1fquido-1fquido tengan caracterfsticas especiales en este

caso,

Una vez sacado el combustible nuclear del reactor y después

de dejarlo "enfriar" durante algfén tiempo, se lleva a cabo pri

meramente el desenvainado y la separacién de los elementos que

lo constituyen., Estos elementos formados por aleacidn de uranio-

¥
2

N



-altminio se disuelven posteriormente con dcido nftrico utili- 3
.gédndose 16n mercdrico como catalizador (11) j una ulterior ex- ;%
traceién lfquido-l1fiquido con foafato de tributilo separa el i
~uranio y plutonio dejando en el refinado una solucidn de resi- i
duos de alta actividad que contiene los productos de fisién, '

En la figura 1 se da un esquema del proceso seguido paras ﬁg

tratar el combustible nuclear,

2,2, RESIDUOS RADIACTIVOS

ik e A R

Un importante problema que debe tener en cuenta todo qantro

g

nuclear es el alto campo‘de radiactividad que producen sus req&%
duos, Estas radiaciones interaccionan con la materia causando
efectos nocivos tanto a los organismos vivientes como a las é
sustancias inanimadas, por lo que es necesario eliminar o alma‘:
cenar, después de un previo tratamiento, estos residuos radiae

tivos,

Para el tratamiento de estos residuos se suelen seguir dos
técnicas generales: dilucién-dispersidn y concentracién-almace
namiento, La primera se da solamente en los residuos de baja
actividad, que mediante una diluciédn moderada pueden llegar a
tener una actividad inferior a la mdxima permisible y ser asf{
evacuados a un rfo o al marj pero esta solucién tiende a usar-

se cada vez en menor grado, 3

Teniendo en cuenta las concentraciones mdximas permisibles
de actividad de los mds importantes productos de fisién, dadas
en la Table 2,1, y que los residuos de alta actividad (RAA)
tienen del orden del curio de estroncio~90 por litro, se obtie
ne que para llevar esta actividad a la méxima permisible se ne

9

cesita diluir cada litro de residuos con 10 litros de agua,

b SR el e L

Asf{, pues, la dilucién hasta la concentracién mdxima pcrmisible’
Y posterior dispersién de los RAA es casi imposible, Por tapto,é
en los residuos de media y alta actividad se utiliza 1la segun-*$

da solucién citada de concentracidn y almacenamiento en lugar

R

[

seguro,



Reactor - Desenvainado
|
____NOgH
Disolucion
2+
TBP M T
1
:
|
1

Separacion de Uy Pu

Extraccion liquido-liquido.

= Purificacion de Uy Pu.

NOzH ~ |, OM

Hg2t 2 5.1073 M
Prod. corrosion.
Prod. de fision.
A-¥ 22 10,9 c/L.

AlINO3)s 2 1,2 M-/,8M

p——————&= A Residuos de Alta Actividad.

F1G.|~-DIAGRAMA DE FLUJO DEL PROCESO SEGUIDO PARA
TRATAR EL COMBUSTIBLE NUCLEAR IRRADIADO.
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TABLA 2,1

A
a

CONCENTRACIONES MAXIMAS PERMISIBLES DE MATERIALES RADIACTIVOS(13)

JAS 40 S Gb G w M D P AR D G R TR WD WP S G FD VP PO B Y G P S T W WS G WP G e SO G S G W AP D G e A AR G TP G b TGP WP YD P G A e WY G oy
. Niveles méximos permitidos “g
\ o s o - D D - DGR e - T e TP D - > ap ‘n
Radioisdtopo Agua (/4 o/ml,) ' Atre (4 ¢/m1.) *
ol O s o P W G D GO AN TP A G T T WD TS D O W PR A EP A G WP R TS PR U N SR GO A Y En S Ay i G 4P S T P G WP S W G G B R aF S G0 o ub o ‘:ﬁ
Estroncio-90 | 1.1078 1.10°10 g
Zirconio-95 6.10™" | 1.1078
Niobie495 1.1073 3.10'8
Rutenio-106 ’1.10-“ | 2,107 ki
Tode-131 2,107 | 3.1077 3
Cesio-137 2.10™% 5,1077
Cerio-1lilk 1.10'4 2.10-9 i%
Promecio-147 2,107 3.10"'8 %
L—-~---—--—b-‘-----c-----thnoé--d------_---h e o0 W0 WD 0 48 W W @ An WD = B T WD > T W B W ‘_;%
3
2,2,1, Almacenamiento de los RAA 3
Puesto que los residuos 1lfquidos de alta actividad deben serrf
almacenados, todo tratamiento previo debe ser hecho en orden a é
me jorar en economfa o seruridad este almacenamiento, Para redu ¥
cir el coste de almacenar los residuos, éstos deben ser concen «é
trados por evaporacidédn; pero esta concentracién tiene sus 1fmi ':
tes como es el que no aparegzcan precipitados en el concentrado.]f

Una vez concentrados los residuos se deben almacenar en tan :

. ]
ques adecuadamente refrigerados para impedir que el lfquido pue -

e

da autohervir, por absorber la energfa de desintegracidén, dan-
do unos gases radiactivos y quedando un sélido muy activo en
el fondo; ésto sin contar que la presién en el tanque podrfa
hacerse muy e}evadn y dar como resultado la explosién o resque
brajamiento de éste esparciendo al medio ambiente todos los 1f

o v f.{;r,}h et o
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quidos radiactivos residuales,

El método de almacenar los RAA en tanques se acepta como

transitorio y se investiga la forma de obtener sélidos eatables?



de estos residuos, para su almacenamiento definitivo, Puesto ;
k

que los residuos de alta actividad contienen grandes cantida-

s

des de estroncio-90 y cesio-137, radioisétopos de un P,S, D.(‘) §

- de 30 aflos, se requerirfan cientos y hasta miles de afios z
para que la actividad de estos residuos disminuya a un nivel en“

que puedan ser evacuados. Asf, pues, es imposible garantizar
la seguridad de un almacenamiento en tinquea hasta que la gdt&*w

vidad disminuya adecuadaménte. debido principalmente a que oual .

A
23
quiera que sean los materiales utilizados en la construccién %

de los tanques el riesgo de corrosién no es completamente nulo *

para un largo perfodo de almacenamiento. Otro gran inconvenien

H
5

te de almacenar los residuos lfquidos en tanques es que por el
calentamiento de la disolucién, dehido a la radiactividad, se

‘necesita una refrigeracién enérgica y una agitacién permanente
a fi{n de impedir la formaciédn de precipitados y la de puntos
calientes; todo ésto, ademds, obliga a mantener un riguroso y

e

constante control (temperatura, presién, nivel, etc.) del alma

iy
Stk S

cenamiento,

Un camino méds se~uro para el almacenamiento de estos resi-
duos es convertirlos en sélidos inertes y enterrarlos en este
estadoj con lo cual se confina la radiactividad en sélido quf-
micamente estﬁble, poco soluble en agua y resistente a su pro- g
pia radiactén; siendo ademés, pequefia la vigilancia del almece :

namiento. Se han estudiado diferentes soluciones de este méto~ 3

&

do entre las gque se destacan la incorporacién de los residuos 4

¥

en asfalto, cemento, o materiales cerdmicos, y la vitrificacién,’

P R
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La incorporacién en cemento (13) presenta ciertas ventajas
como son: la simplicidad del equipo requerido, la ausencia de
calentamiento y de riesgo de incendio y la utilizacién de una -
materia prima tan com@in como el cemento., Por el ¢ontrario, ea-‘
te método<tiene inconvenientes tales como el tiempo de duraci&n
de la ooagulaci&n del hormigén, aumento 1mportanta del peso vy p
del volumen obténido en comparacién con el volumen inicial de
los residuos a tratar, velocidad de lixiviacién de la radiaeti
vidad relativamente importante, y limitacién del contenido de
sales de la disolucién en razén a la mala resistencia mecdnioca

del sélido obtenido.

(a) P,S,D. = Per{odo de semidesintegracién



Las principales ventajas que presenta el método de incorpo-
racién de las sales de los residuos en asfalto (13,14) son: no
table reduccién de volumen y peso de los residuos, inercia qui
mica y bioquimica del sélido obtenido, débil velocidad de lixi
viacién, estabilidad a la radiacién, residuo final sélido homo

géneo e impermeable, poco sensible a la erosién y resistente

R R S i a8

oy

mecdnicamente. Los dos principales inconvenientes son: débil

coeficiente de transferencia térmica del sélido y riesgo de cr

queo del asfalto y peligro de inflamaciédn a temperaturas supe-
riores a los 2509C., ” '

Bn cuanto al método de incorporacién en materiales cerdmi-

cos (13) todavia se encuentra en la fase de estudio en labora=-
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torio,

=

Para los residuos de muy alta actividad la vitrificacién ha -
sido aceptada como la solucién méds adecuada (13). En el centro

de Marcoule (Francia) se ha construfdo una planta piloto de vi -

EE e

trificacién que ha fabricado bloques de vidrio, conteniendo losa

productos de fisiédn, que se almacenan posteriormente en un fose

et B

de cemento refrigerado por un tiro forzado de aire, obteniénQQ

se resultados satisfactorios (15).
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Otro camino para reducir a sélido los residuos de alta aeti
vidad es la completa evaporacién y la calcinacién del sélide
resultante, Este método es mds prometedor en residuos de alta

SRR Y

concentracién de aluminio ya que después de la calcinacién que
da un éxido de aluminio refractario que contiene los productos ﬁ%
de fisién (16). Problemas importantes de este método son la vo fi
latilidad de rutenio radiactive durante la evaporacién y la 1i
xiviacién del cesio del sélido calcinado, as{ como la baja con g
ductividad térmicea de los éxidos obtenidos y su inestabilidad _é;

frente al autocalentamiento, %

2.3. PRODUCTOS DE FISION

Cuando un neutrén interacciona con un nfdcleo de un elemento

pesado puede dividir a éste en dos nuevos ndcleos, generalmente

desiguales, formando dos nuevos elementos mé&s ligeros. Esta



reaceidn, denominada fisién, tiene traguimportcntau‘oatnpter(g‘

ticas: liberacién de gran cantidad de energfa, generacién de §
neutrones y la crescidn de una gran variedad de productos de L
fisién radiactivos, Estos productés de fisién (17) incluyenm to ;;

dos los elementos desde el cino al disprosium con masas oeuprqgﬁ
didas entre 72 y 161, Los productoe de fisiédn mds abundantes qn.V
se forman del uranio-235 son aquéllos cuyas masas estdn com-
prendided entre 87 y 103'y -entre 131 y 147, aunque tambidn exis
ten aquéllios cuyas masas estdn inclufdas entre 103 y 131, OQeca~
sionalmente puede darse una fisidén ternaria con le que Jjunto a
los ndcleos ligeros aparece una partfcula alfa o un nﬁcleo de
tritio. '

iy
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Las cantidades de productos de fisién individuales produci- E
das en la fisién vienen dadas en "porcentaje de producte® o regfj
dimiento, definido como el nfmero de &tomos formades por cien -
fisiones (18), Normalmente, sa entiende como productos de fi- :
sién no solamente los producidos directamerite en la reaccifn ng%i
clear sino también los gue provienen de la desintegracién de 3
éstos, de modo que no todos los productos de fisidn que se eci-
tan son tales ya que algunos tienen un P.S.D, (a) tan pequsfio -
que pueden aer inapreciables observdndose sin embargo sua hijoc.

" Ps S D. mayor, Se han observado (19) unos trescientos di
ferentes nuclidos productos primarios de la fisién, de los que

solamente unos cuantos son estables y los demds radiactivos, Rg:ﬁ

B

ro después de un prudencial perfodo de enfriamiento gran parte -
de ellos se han desintegrado a formas estables.

A

Es diffcil estimar la cantidad de productos de fisién pre-
sentes en un determinado combustible nuclear irradiade. Un mé- i
todo a seguir para realizar esta estimaciédn serfa analizar une
a uno todos los productos existentes en una muestra de material;
pero esta soluci&n es nuy laboriosa dade ol gran ndmero de PTO
ductos existentes y la muy pequefia cantidad de algunos de ellos.,
otro método de estimaci&n consiste en cdlculos tedricos, cono=-
ciendo el historial de 1rrad1aci6n del combustiblﬂﬁ a partir
de los rendimientos de fisi&n de cada producto, P.S.D. (a) 'y

relaciones genéticas de las diversas cadenas; este método tam-

2

-

e i BT

(a) P.S.D, = Parfodo de semidesintegracién



e g b

bién encierra la dificultad de ser largo y tedioso pues habria
que realizar cdlculos para cada uno de los trescientos produc-
tos de fisién, Sin embargo, existen datos bibliogrdficos (20)
que simplifican este trabajo y de los que se ha partido para
realizar la estimacidn de los productos de fisidén exiatentea enﬁ%
el combustible nuclear irradiado en el reactor JEN-1 (21). De i
esta fltima referencia bibliogrdfica se toman, pues, las canti éj
dades y actividades que se estima deben existir en la disolu- ;
cidén de residuos de alta actividad; disolucién de la que se : %

parte en el presente trabajo,

Segfin estos datos, para un grado de quemado del 11%, y habi
da cuenta de que por cada placa disuelta de combustible nucloar‘%
irradiado se obtienen siete litros de RAA, podemos suponer que
despuds de un afio de enfriamiento los productos de fisién cone

tenidos en estog residuos son los dados en la tabla 2,2 .,

lLa tabla anterior da, como se ha dicho, los P.[', que exie-
ten en los RAA después de un afio de enfriamiento del combusti-

ble nuclear quemado; dado que en realizar el presente trabajo

ine

se ha tardado algunos afios y los residuos han envejecido, de
ahf que parﬁ los radioisétopos de vida media relativamente cor .

ta no coincidan muy bien los datos de esta tabla con los dados

iR s B e

en los andlisis recalizados en el presente trabajo, i'or el con-
trario, los resultados analfticos de los radioisétopos de
P.S.D.,largo coinciden bastante bien con los citados en la ta-
bla anterior,

P ¥ SR e e

La cantidad y actividad de los productos de fisién por ele-
mentos quimicos que se encuentran en la disdlucién de residuos
de alte actividad, para un periddo de enfriamiento de un afio,
viene expresado en la tabla 2,3 .

S SRR et
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Al verificar las experiencias habfa ya decafdo parte de la |
actividad dada en las dos tablas anteriores de los siguientes
elementos: zirconio, nibbio. rutenio, rodio, antimonio; teluro, =
cerio, praesodimio, promeciévy-europio y a cambio habrd aumene
tado la cantidad de sus hijos mé&s estables. llay que anotar tam ,
biéfAi que en las tablas 2,2 y 2,3 no se citan los productos de 5



Pd-110 3 0,02 - - 0,016

AgP-110% 270 4, 2,107 - - 9, 000
Cd-111 £ 0,018 - - 0, 014
. Cd-114 3 0,01 - — o, 014
sn"-119* 275 d. 0,01 - - 0, 000
Sb-121 3 0,014 - - 0,013
Sn-122 3 0,013 - - g,01
5n-123% 131 d. g, 0012 - - 0, 000
Sb-123 € a, 015 - - g, 013

Sb-124 3 g, 01 - - 0,019
sb-125% 2,7 a. g, 023 0, 016 0, 016 0, 014
Te™-125% 58 d. 3,107 - 6,001 0, 000
Te-126 £ 0,1 - C— g, 093
Te"-127" 90 d. 0, 056 9,023 0,023 0, 601
Te-127% 93 h, . 0,25 - - g, 000

Te-128 3 0,5 - - 0, 607

Te"-129% 33 d. 0,34 - 0, 001 0, 000

Te-129" 72 m. 1,0 g, 001 0, 004 0, 000

Te-130 1015 4, 2,0 - - 1,914

Cs-133 £ 6,5 - - 6,214

Cs-134% 2,3 a. c 0,010 0, 023 o, 009

Cs-135 3.10° o, 6,2 - - 2,771

Ba-~136 € 6,107 - - 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 3 5,9 - - 0,039

Ba-138 £ 5,0 - - 7,143

La-139 € 6,0 - - 6, 400

. Cs-140 3 6,3 - - 5, 186
£ Ce-141" 32 d. 6,0 0, 024 q,017 0, 000

" Pr-141 € _ &0 T LTo . sMs ;

Nd=143 € 6, 2 - - 5,857

Ce-144% 290 d. 6,1 7, 357 3, 685 2,357

Preldd 17,5 m, 6,1 6,571 0,486 0, 000

Nd=144 1,5.10%5%, 61 - - 4171

Nd~24S € 4,2 - - 4,743
) No-146 [ %3 - - 370

- PaelaT* 2,68 T 28 LMY - . %00

ST e N YR - - (3

VRV e ’ 3,8 - - 3om

Sme148 e c - - 0,0

Sme149 € 33 - - o, 183
: , : Nd-150 2,5.20%%, 0,74 - - 0,857
Sme150 3 c - - LI
; ’ Sm-151" 93 a. 0,5 0,006 0, 006 0,243
Sm=152 E 0,3 - - 9,650

Eu-152" 13 & c - - g, 000

Eu-153 £ 9,15 - - G, 169
Sme154 £ 0,09 - - G101
Fr-154% 16 =, e - - 0, 004
Eu-188% 1,7 s. 0,031 o, 013 0, 064 0, 010
Gd-156 3 9,013 - - 0,031
Th-160% 73,5 d. c - - g, 000

E = establey a = afias; d = dlas; h = horas; m = minutos; s = segundos; C = producto formado al

35

capturar un neutrbn los P.F, del U2 3 x = productos radiactivos; Exponente m = producto metasg

table,



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

- -

nucLpo  PERIONG OE RENDIRIENTO ACTIVIOAD, (c/1.) ng/1.
SERIDESINTEGRACION (%) ﬁ Y
Se-78 € 21072 - - q,011
Se-79 65.20% a, 42072 - - o, 024
Se-80 E 8,10°2 - - 0, 046
Se~82 £ 0,25 - - g, 148
Ab-85 3 1,5 - - 0,836
Rb-87 6,6.10%7 4, 2,7 - - 1,790
Sr-88 £ 3,7 - - 2,530
Sr-89% 54 d, 4,8 0,407 - 0, 014
Y-89 3 4,8 - - 3,800
Sp-90% 28 a. 5,9 0,591 - 4,057
v-90% 64,5 h, 5,9 0,586 o, 023 0, 000
2r-90 3 5,9 - - 0, 023
v-091% 58 d. 5,9 0, 664 0, 020 0,027
2r-91 3 5,9 ' - - 4,01
2r-92 £ 51 - - 4,143
2r-93 1,1.10%, 6,5 - - 4,586
2r-94 3 65 - - 4,571
2r-95 " 63d. 6,4 0,950 0,943 0,044
Nb"-g5* 90 h, 0,06 ° - 0,010 0, 000
Nb-95* 35 d. 6,4 2,214 2,214 o, 056
Mo-95 3 6,4 - - 4,543
2r-96 3 6,4 - - 4,743
Mo-97 3 6,2 - - 4,557
11098 3 5,9 - - 4,429
Tc-99 2,12.10° a, 61 - - 4,471
B0-100 £ 6,5 - - 4,943
Ru-100 3 c - - 8, 007
Ru-101 3 5,5 - - 3,729
Ru-102 3 4,2 - - 3,343
Ru-103" 41 d, 2,9 0, 059 0,056 0, 001
Rh"-103% 54 m, 2,9 : - 0, 057 0, 000
Rh-103 3 2,9 - - 2,200
Ru-104 3 1,8 - - 1,443
Pd-104 3 c - - 0,014
Pg-105 3 0,9 - - g, 690
Ru-106* 1,0 e, 0,38 0,433 - 0,130
Rh-106% 30 s, 0, 38 o, 451 0, 187 0, 000
Pd-106 £ 0,38 - - 0,174
Pd-107 7,5.10% a, 0,2 - - 9,163
Pd-108 3 0, 08 - - 0, 066
Ag-109 £ g, 028 - - 0,023
Pd-110 £ 0, 02 -- - 0,016
Ag™-110% 270 d. 2,077 - -- g, 000
Cd-111 3 0,018 - - 0,014
Cd-114 co - -
e e TS e = I L RIE VI WIS SRR
om0 T g1 - 9, @3
Sn=122 3 0,013 - - g, 011
Sn-123" 131 d. g, 0012 - - 0,000
5b-123 R 3 0,015 - - o, 013
Sbe124 E 0,01 - - 0,019
Sb-125" 2,7 a. 0, 023 5,015 0,016 0, 014
Te"-125% 58 d. 3.1073 - 0,001 0, 000
Te-126 E 0,1 - - g, 093
Te"-127% 90 d, 0, 056 3,023 0,023 0, 001

Te-127% 9,3 h, - 0,28 - - 0, 000



TABLA 2.3

Cantidad y actividad de los P,F, por elementos qufmicos.

G e An R S s em b de ee W W

ELEMENTO

hr e W W > A P WD D s w w ww D -

Selenio
Rubidie
Estroncio
Ytrio
Zirconio
Niobio
Molibdeno
Tecnecio
Rutenio
Rodio
Paladie
Plata
Cadmio
Antimonio
Estafio
Teluro
Cesiea
Bario
Lantano
Cerio
Praesodimio
Neodimie
Promecio
Samario
Europio
Gadolinio

B A AL Gy TR Y P W O W DGR WD W S um em

CANTIDAD {
;------‘EE[E:Z---?--------fz-_-
0,229 -
2,586 -
6,600 0,998
3,829 1,250
22,243 0,950
0,057 2,214
18,471 --
4,471 -
8,643 0,492
2,200 0,451
1,114 -
0,029 -
0,029 --
0,043 0,016
0,029 -
2,600 0,024
14,843 0,584
7,200 --
6,400 --
13,929 7,381
6,143 6,571
21,400 -
2,071 1,943
2,871 0,006
0,186 0,013
0,043 -
cemcecamencc———— 5 PR J
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fisién gaseosos tales como el xenon, bromo, iode y kripton, da
do que no existen en los RAA por haberse desprendido como tales
gases en la operacién previa de disolucién del combustible.

Los dos radioisétopos més importantes de los citados son el
cesio-~137 y el estroncio-90, E1 primero se produce en la reacw
cién de fisién junto con sus isémeros cesio~133 y cesio-135,
ambos de actividad nula ya que el $sétopo de masa 133 es esta-
ble y el de masa 135 tiene un p.s‘D.(a) muy elevado (3.106
aflos ), E1 cesioe-137, de ﬁ.s.p.(ﬁ) aproximado de 30 afios, se
desintegra produciendo bario-137 y emitiendo una partfcula be=
ta, siendo su cadena de desintegracién (22):

137 Xe ~=--- - 13%xe
@ estable
235U fisién 137I

- en as om ap wn w WP

n Ve 137Bam

22 8, Vg @
% 2,6 m,
137 xe™® -~---—-137Ce //4ﬁ/J’ i

3,9 m. 26,6 N\ ¥
2

1375,

eatahle

Fl otro isétopo del cesio que se encuentra en los RAA es el
de masa 134, que no es producto de fisién sino, que se forma a

partir del cesio-133 por absorciédn de un neutrén (23, 24),

Los isdtopos del estroncio que se forman en la fisién son
los de masas 88, 89 y 90, de los que solamente el primero es
estable, teniendo los otros dos P°°'s,D;(°) de 54 dfas y 28
afios respectivamentej por lo que al caho de cierto tiempo de
enfriamiento podemos asegurar que toda la radiactividad de es=-
te elemento proviene de su radioisétopo estroncio-90 cuya cade

na de desintegraciédn es (25):
------ -— 901{1‘ -ﬁ-—.90nb -@---908!' -;-ﬂ--- 20 ﬂ 20
n 33 s. 2,7 m, 28 a. 64,5 h, Estable

(a) P°S,S.D, = Perfodos de semidesintegracién



Ademds de estos dos radioisdtopos citados, otros isdtopos
importantes que se encuentran en los RAA y que hay que tener
en consideracién son los de zirconio, niobio, ytrio, cerio vy

rutenio,

2.3.1. Aplicaciones de los productos de fisién

l.a mds alta mira en el tratamiento de residuos es su utili-
zacidn de modo beneficioso, 71 creciente aunmento de residuos
radiactivos conteniendo productos de fisién, que deben ser alma
cenados durante lLargo tiempo, con el peligro y coste que ésto
encierra, ha hecho que la investiracién se extienda hacia el
campo de buscar aplicaciones a estos productos, sobre todo pa-
ra aquéllos que son radiactivos, con lo que éstos, una vez se=-
parados, podrfan ser vendidos como subproductos de la indus-

tria nuclear.

Una de las principales aplicaciones de los productos de fi-
sién es la construccidédn con ellos de fuentes radiactivas que
simplifican el disefio de una planta de radiaciédn. Fstas fuen-
tes méviles radiactivas pueden ser utilizadas en esterilizar
los equipos de hospitales, y los productos farmacetiticos sensi
bles al calor. Se ha propuesto también , como aplicacidén de es
tos productos, la activacién de las reacciones en cadena, de
lo que es ejemplo la polimerizacién frfa de materiales plédsti-
cos,., Algunas infecciones, tales como el antrax, pueden ser des
trufdas por rayos gamma lo que ha conducido a la construccién
de una gran instalacién industrial en Australia (23) donde una
fuente de H00.000 curios serd usada para la esteriliracién de
ciertos materiales, I.La radiacidn de polietileno para elevar su
punto de ablandamiento se usa también en pequefia escala indus
trial. En agrioultura la mutaciédn de algunas especies y estu-
dios sobre fertilizantes son dos importantes aplicaciones, que
unidas a las de conservaciédn de alimentos, erradicacién de pa-
rdsitos tales como la triquina en la carne, control de plagas
de insectos, la inhibicién de germinaciédn en las cosechas de
tubérculos (patatas, zanahorias, cebollas, etc.) almacenados,
etc.; hacen que en un f{uturo préximo y en este campo sean nece
sarias notables cantidades de productos de fisidn, En la indus

tria quimica, la catdlisis de reacciones, halogenacidén (26),



oxidacién y sulfoxidacién de hidrocarburos, polimerizacién,
secado de aceites, estabilidad térmica de polimerizaciédn, etc.,

son otras mds aplicaciones de la radiacién,

Otra serie de aplicaciones de los productos de fisidén alcan
zan el campo de 1la 1ngenier{a t27) donde la medida de flujos,
sus velocidades, sus tipos (laminar o turbulento) su perfil de
velocidad. etc.} la localizacién del goteo y la determinacién
de su magnitud; el suministro de informacién sobre el grado de
mezcla que tiene lugar en el sistema flufdo; sedimentacién en
tanques; medidas de concentracién; medidas de friccién y veloci
dad de desgaste de los materiales; determinacién del tamafio de
partfculas, medidas de masa por unidad de 4rea; peso especi{fi=-
co y medida de espesores; control de nivel, de mezcla, de reac
ciones qufmicas, de fraccionacién (equilibrios lfquido-vapor,
etc.), y de corrosidéni pueden ser llevados a caho mediante pPTro

ductos de fieién radiactivos,

Conviene destacar entre los productos de fisién, por sus
aplicacioncs, el cerio-1l44 que se muestra prometedor para fa-
bricar pequefios generadores de energfa (28), £1 kripton-85 es
itil como fuente gaseosa de radiactividad de larga vida. Los
R,A.A, suministran la dnica fuente de cantidades masivas de
tecnecio y promecio, aunque este dltimo tiene un perfodo de se
midesintegracién de tan sé8lo dos arfios. Tamhién es interesante
la recuperacidén de xenon dada la escasez de este gas en la na-

turaleza,

£l cesio-137 tiene una aplicacién creciente en fuentes ra-
diogrédficas por las ventajas de su movilidad y la facilidad de
operacién sobre el aparato convencional de rayos X, Este radio
isétopo compite con el cobalto-60 como fuente de radiacién gam
ma ya que tiene la ventaja de que su energfa es menor (0,66
Mev, ) que la del cobalto-60 (1,25 mev, media), y que el
P.S.D.del primero es unas 5,5 veces superior a la del segundo,
El cesio-137 tiene también un amplio mercado para fuentes de
teleterapia superficial (cesioterapia) y gammagraffa industrial

de penetracidn media, Se ha estudiado (29) la aplicacién a tumo



res malignos de asentamiento profundo y se ha llegado a la con
clusidn de que un rayo intenso colimado de radiacién apropiada
para un hospital podrfa ser suministrado por una fTuente de ca=

si mil curios de cesio-137.

La utilizacién de la energfia nuclear en plantas de pequefiia
capacidad, v.b., vehfculos espaciales, tropicra con el problema
del tamatfio y del peso debido al blindaje mnecesario para un reac
tor nuclear; sin embargo, para pequeiias energfas puede ser una
soluciédn aprovecihar la de desintegraciédn de alsunos nroductos
de fisidn de vida larga que, si son sé8lo emisores beta, caso
del estroncio-90, reducirfan notablenente el problema del blin
daje. La conversién en energfa eléctrica de la liberada en la
desintegracién de los productos de fisién de larga vida, unido
a que el estroncio-90 es sélo emisor beta y su fuchte necesita
escaso blindaje, ha hecho que este radioisétopo se utilice co-
mo generador de energfa de pequefia potencia (28) en satélites
artificiales, faros, boyas y estaciones meteoroldsicas situa-
das en 4reas remotasj teniendo la ventaia, dado su largo perio
do de semidesintegsracién, de que puede producir una corriente

eléctrica de potencia constante durante varios arfios (30).

Existen muc:as otras aplicaciones de la radiacidn y de los
productos de fisiédn, pero prohlemas cconémicos y técnicos vy
consideraciones de seyuridad limitan severa cnte el mimero de

estas aplicaciones,

2.4, SEPARACTION DEL ALUNINTIO DE LOS RAA

Dado cque el aluminio aparcce en varios procesos de separa-
cién del material fisionahle por extraccidn con disolventes,
utilizado como agente salino (proceso Redox), como constituyen
te de la aleacidédn del combustible (elementos tipo MTR), o como
acente complejante del ién fliworuro (proceso Thorex); y, pues-
to que estos procesos implican soluciones de nitrato (31-33)
se ha dado notable importa:cia al estudio del nitrato de alumi

nio,

Los investiradores americanos (34-40) pensaron en la recupe

racién de este nitrato de aluminio lo cual, ademds de hacer



mé&s econémico el proceso por reciclado del agente salino, per-
mitf{a resolver la gran cantidad de problemas que el aluminio

presentaba en el tratamiento de residuos,

Desde que se inicié el uso del fosfato de tributilo (41) en
_el reproceso de combhustibles irradiados dejé de usarse el pro-
ceso Redox, no siendo entonces necesario el uso de aluminio y,
puesto que no existia esta =al en los residuos radiactivos, de
Jaron de interesar las investigaciones iniciadas para la recupe

racidén de esta sustancia.

El aluminio cristaliza con el 4cido nftrico de densidad in-
ferior a 1,4 formando el nitrato de aluminio nonahidratado
(NAN), y al aumentar la densidad del 4cido los nitratos obteni
dos contienen menor proporcién de agua (42), Por calentamiento
el NAN se descompone (43) comenzando a perder agua a partir de
los 100°C aproximadamente, al llegar a los 10352C se habfa cal
cinado convirtiéndose en una altimina gamma después de haber
perdido el 86,1% de su peso inicial, E1 NAN funde a 73°C (34,
35), aunque también se puede suponer que a esa temperatura su
solubilidad ha aumentado hasta el punto de ser soluble en su
propia agua de hidratacién, por lo que tiene la importante pro
piedad de variar su solubilidad notahlemente con la temperatu
ra, Milligam (44) ya observé en 1921 que esta variacién de la
solubilidad del NAN era similar en un intervalo considerable de
concentraciones de 4cido nftricoj y esta circustancia ha sido
aprovechada en los Yltimos tiempos para separar el aluminio de
los residuos radiactivos mediante técnicas de "fusién-cristaki

zacidn",

Solamente unos pocos nitratos (45) son menos solubles en
dcido nftrico concentrado que el nitrato de aluminio; los més
comunes son los de plomo, bario y estroncioj los de sodio, po-

tasio y cesio son moderadamente solubles, y la mayor parte de

los demds nitratos son muy solubles. Sin embargo, en los resi-
duos radiactivos las concentraciones de los isédtopos de estron
clo, bario y cesio no son lo suficientemente altas como para

poder alcanzar el producto de solubilidad en medio nftrico con



centrado, Esto unido a que el proceso de cristalizacién del
NAN no encierra (46) esencialmente el problema del manejo de
gélidos y es capaz de dar altos factores de descontaminacién;
Yy, a que las impurezas que pudieran quedar asociadas a los crips
tales de NAN pueden ser eliminadas (47) por repeticién'del clie
clo; ha hecho suponer que mediante este método de fusién-cris-
talizacién del NAN sea posible separar el aluminio en fase sé-
lida con un alto grado de descontaminacién, dejando los produc
tos de fisién en una disolucién de £cido nftrico suceptible de
ser concentrada del mismo modo que unos residuos Purex y recu-
perando de este modo la mayor parte del dcido nftrico utiliza-
do en la cristalizaciédn del NAN. Esta solucién que contiene
los productos de fisién puede llevar cantidades comprendidas
entre 0,5 y 1 gr. de aluminio/l, si se trabaja con Acido nitri
co del 60%, dependiendo de que 1la temperatura de enfriamiento
en la cristalizacién sea de 02C (36) o de lu¢C (37, 48) respec
tivamente; concentraciones pequefias que ya no imposibilitan la

separacién de los productos de fisién,

2.5, METODOS DE SEPARACTON DE LOS PRODUCTOS DE FISION (P.F.)

Un ndmero de métodos comunes de separacién son aplicables
al problema de recuperacidén de los productos de fisién tales
como la precipitacién qufmica, la extraccién, el intercambio
iénico, etc., La dificultad principal de aplicacién de estos mé
todos al problema presente estriba en la baja concentracidén de
los P, en la solucidén, en la alta concentracién de aluminio

y en la complejidad de las corrientes residuales,

La actividad de los residuos radiactivos, después de un de-
terminado tiempo de enfriamiento, es casi debida tan sélo a
unos pocos nuclidos, En la tabla 2.4 se muestra la disminucidén
de la actividad con el tiempo, para los productos de fisién
méds activos en los residuos después de dos afios de enfriamien
to; donde se puede observar que al cabo de un cierto tiempo, no
muy largo, mds del 90% de la actividad total de los residuos
es debida al cesio-137 y al estroncio-90, v que si se separan
estos dos radioisétopos 1la actividad de los residuos disminui-

rd mucho m4s rdpidamente. Esto unido a las posibles aplicacio-



Variacién de la actividad relativa de los P.I,
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Pm-147
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tomando 100 unidades para un

si se han separado de los P.F,

tomando 100 unidades

para un tiempo de 2 afios sin separar cesio ni estroncio,



nes de estos radioisétopos, cuyo precio de venta podrfa cubrir
el coste de su aseparacién, ha hecho que desde el principio se

tuviera presente esta idea y que se estudiara .extensamente la
recuperacién de los productos de fisién haciéndose hincapié en
los dos radionuclidos de vida larga dado que esta separacién
simplificarf{a notablemente el esquema de tratamiento y la elimi

nacién de los residuos radiactivas.

In las separaciones radioqufimicas los productos estdn pre-
sentes en muy pequefias cantidades y, por tanto, la eficacia de
la separaciédn debe ser grande, LEsta eficacia se ha medido por
lo que se conoce como factor de descontaminacién o actividad
asociada con una unidad de masa del soluto en el producto. En
los procesos con materiales nucleares se necesitan, ademds, ele
vadas purezas y se exigen factores de descontaminacién del or-
den de 103

racidn que presenten gran selectividad por el producto deseado,

« Todo lo cual ha obligado a buscar agentes de sepa-

2,5.1, Separacién de los P.F, por precipitacién

Se ha estudiado (50,51) métodos de separacién de los P,F,
precipitdndolos como hidréxidos. Del precipitado formado esta=-
rfan excluidoa los elementos alcalinos y alcalinotérreos; pero
dependiendo del pll de precipitacién y de la composiciédn de la
solucién de residuos podrfan coprecipitar o ser absorbidos por
el precipitado gran parte del cesio y del estroncio Jjunto con
todos los demds productos de fisién, y, en cualquier caso, los

factores de separacién de estos radioisétopos no son muy altos,

.a adicidédn de sales de bario, plomo o estroncio y dcido sul
firico o sulfato sédico a la solucién &cida de residuos radiagc
tivos (52-54) da como resultado la precipitacién de estas sa-
les que llevan consigo apreciables cantidades de estroncio-90,
De entre estas sales la mfs efectiva para verificar esta copre
cipitacién fué€ la de bario (55); el estroncio debe ser separa-
do posteriormente del bario por el método analftico cldsico de
precipitacién del cromato con dicromato aménico en una disolu-
cién tampén de acetato, debiendo existir pocos elementos inter
ferentes, Otro inconveniente del método es la precipitacién del
sulfato de aluminio, que hay que evitar complicando atin m4s el

proceso,



La separaciédn de estroncio como oxalato se discute extensa-
mente (56,57) observdndose que llega a ser completa cuando la
solucidén es calentada y estd presente un exceso de amonfaco P&

ra que se alcance un pH alcalino regulado.

Se ha intentado la separacién de cesio por precipitacién con
ferrocianuros, con fosfomolibdato aménico, o con 4cido tungste
no-silfcico (54,5%,58,59); la mezcla, una vez agitada, hay que
dejarla sedimentar toda la noche, siendo necesarios para una

separaciédn eficaz grandes tiempos de sedimentacién,

El tetrafenil-borato sédico forma el CsD(C6H5)h que tiene
una solubilidad de 4 mg/l. a pH comprendido entre 2 y 4; pero
la sedimentacién es lenta (29,58). Los inconvenientes de este
proceso son (60): que el mercurio debe ser separado previamen-
te, que la sal tetrafenil-borato de cesio es suficientemente
soluble como para necesitar un exceso de reactivo y una concen
tracién previa, que se precisa afiadir un complejante tal como
el tartrato y elevar el pH con NaOll hasta un valor de 10 o su=
perior para evitar la precipitacién del aluminio y otros catio
nes, que el precipitado de tetrafenil-borato de cesio es fino
y diffcil de separar de la disolucién, v, que la preparacién
de las disoluciones estables de tetrafenil-borato es muy labo-

riosa,

La selectiva insolubilidad de los alumbres de aluminio y ce
sio ha sido también aplicada a la recuperacidn de este dltimo
(58,61,62) de las mezclas de los productos de fisién,

vor tostacidn de los residuos a unos 300°C casi todos los
nitratos de los productos de fisién se descomponen a excepcién
de los de los metales alcalinos y alcalino-térreos (51,63
una posterior lixiviacidén con agua separa tan sélo el 85% del
estroncio y del cesio y quedan contaminados con otros produc-
tos de fisién,

Entre los nitratos m&s insolubles de los productos de fisién
fipura el de estroncio (45) lo que ha hecho pensar a algunos
autores que este radioisétopo podrfa ser separado por precipi-
tacién con dcido nftrico concentrado. >olubilidades de esta

sal en medio nftrico (51,64) y en medio nftrico y de aluminio



(65,66) a diversas temperaturas, as{ como los procesos a seguir,
son dados en la bibliog;affa. Posteriormente, deben ser separa
dos los constituyentes Ael precipitado, principalmente, el alu
minio y el estroncio. Si la precipitacidédn se realiza a tempera
tura superior a 609C el nitrato de aluminio no precipita quedan
do solo el nitrato de estroncio (67,68), Inconvenientes de es-
te m&todo son que el 4cido nftrico debe ser muy concentrado
(fumante) siendo mfs diffcil la operacién y mayores los proble

mas de corrosiénj vy, que 1la recuperacién tampoco es total,

En general, las técnicas de precipitaciédn tienen el gran in
conveniente de la dificultad del manejo de séflidos; y, en mu-
chos casos, el de que los precipitados resultantes son altamen
te insolubles, lo que implica la dificultad de redisolucién ra

ra posteriores tratamientos.

2.5.2, Separacién por espumas

Cuando una disolucién, conteniendo sustancias superficial-
mente activas, es espumada con un gas inerte, la espuma se en-
riquece en los solutos del 1lfquido residual, Esta espuma puede
ser recogida y condensada para suministrar un producto 1lfquido
rico en solutos de la disolucién inicial. La caracter{stica so
bresaliente de esta técnica es su particular eficacia para ba-

jas concentraciones de los solutos,

Se encontré§ (69) que podrfan separarse iones metdlicos y con
centrarse por tratamiento por espumas, Esto se hizo afiadiendo
a la disolucidn agentes espumantes capaces de complejar el ién
metdlico en la superficie activa, Este complejo se recoger{ia
entonces en la interfase gas-lf{quido formada durante la espuma
cién y se llevarfa en la espuma, La adicidén del complejante se
hace debido a gue, en gengral, los iones metdlicos no son agen
tes superficialmente activos y deben ser complejados con una
sustancia tensoactiva, Asf, pues, el agente usado para esta se
paracién debe poseer fundamentalmente dos caracter{sticas: ser
superficialmente activo y selectivo para con el ién que se ha

de separar,

l.os agentes espumantes que han mos*rado mejor selectividad



para el estroncio y el samario (70) son los 4cidos amino-poli

carboxflicos., Se han obtenido enriquecimientos de cesio usando
una combinacién de £cido amino-policarbox{flico y tetrafenil-bo
rato de sodio., Se ha encontrado que el equilibrio de ahsorcién
superficial depende, en general, del tipo de agente espumante,
de la concentracién de los iones metdlicos, del pii y de la tem

peratura,

fn la 0Oak Ridge “ational laboratory (71) y en la adiation
Applications, Incorporation (72,73) se ha trabajado en 1a sepa
racién por espumas con columnas para hacer el proceso contfnuo,
utilizando un método combinado de precipitaciédn y separacién

por espunas,

Este método de separaciédn por espumas tiene la desventaja de
que la presencia de iones metdflicos polivalentes (AIB*, Fe3+,
«+) reduce la razén de enriquecimiento (74) de los productos de
fisiédn causando a menudo la precipitacidédn del apgente espumante,
Este fendédmeno es debido al preferente complejamiento de estos

iones por el agente espumante,

2.5.3. Separdci&n de los productos de fisién por intercambio
iénico,

1l intercambio iénico fué descubierto en 1845 cuando el in=
71és H,S.Thompson investigd la nérdida del ién amonio de un
abono., Spence descubrié que de una solucién amoniacal, después
de pasar por una columna cargada con cierta tierra, el efluen-
te no contiene sal aménica pero s{ una considerable cantidad de
sulfato de calcio. Sin embargo, fué J,T, Way quien investigé
el fendémeno y demostréd que el mecanismo era un camhio idnico
implicando silicatos complejos que estaban presentes en la tie

rra (75).

n la recuperacidn de radioisétopos se ha encontrado una am
plia variedad de usos para las resinas de intercamhio iénico.
Su uso, sin embargo, viene limitado (76) por la escasa estabi=
lidad de las resinas bajo determinadas condiciones; por ejem-
plo, las zeclitas son inestables en cdisoluciones medianamnente
dcidas; en tanto que, las resinas or;/4dnicas se rormpen a cleva-

da temperatura, Por otra parte, la dosis de radiacién caracte-



r{sticas en los procesos de disoluciones radiactivas produce
importantes cambios en la capacidad y selectividad de las resi
nas orgdnicas expuestas a ella, por lo que el uso de intercam-
biadores idnicos en este campo se reduce exclusivamente a los
intercambiadores inorgdnicos. No ostante, la simplicidad del
equipo industrial y la fédcil posibilidad del control remoto ha
hecho atractivo el proceso de recuperacién de radioisétopos por

intercambio idénico,

l.os camhiadores mincrales, tales como la montmorillonita,
caolinita e ilita, entre otros, (77,78) no han dado resultacdos
enteramente satisfactorios sobre todo en orden a sepafar cesio-
~137 y estroncio-90 dado que los cationes polivalentes son pre
ferentemente absorhidos por la arcilla, por lo que deben ser

previamente separados estos iones,

Tanto el fosfomolibdato aménico (79) como el precipitado
formado al mezclar molibdato o wolframato sddico con ferrocia=-
nuro potésico en medio 4cido (80-83) se han utilizado también
como resina cambiadora para separar el cesio. Después de la fi
Jacién la masa de la resina es volatili-ada por cloruracién a
una temperatura de unos 3010°C; los cloruros de molibdeno y hie
rro son méds voldtiles que el de cesio por lo gue &ste queda en
el cambiador de ién junto con algunas impurezas {84), Algunas
combinaciones de estos compuestos, tales como una mezcla de
fosfomilibdato aménico y fosfato de zirconio (85), se han utili
zado como resina cambiadora para separar cesio; pero el produc
to obtenido lleva como impureza gran cantidad de wolframnio o
inolibcdeno, procedente de la resina, habiendo de separarlo pos=-

teriormente por precipitacidn de estos Wdltimoa.

tos camhiadores inorgdnicos mds apropiados para trabajar en
medio dcido son, generalmente, las sales 4cidas de los metales
hidrolizables tetravalentes (Zr, 1i, %n, ...) y una serie de
heteropolidcidos (86,87), .stos cambiadores inorrs4dnicos pierden
su capacidad de intercambio al aumentar la acidez, y a partir

de concentraciones 31 en dcido son altamente solubles,

Han sido introducidos por la Société D'Etudes, de Recherches

et s'Applications pour 1l'Industrie (SERAT) de bruselas, unas



resinas cambiadoras con la marca registrada de ANEDEKM (88-90)
que han sido utilizadas para separar cesio de los residuos ra-
diactivos, Son fosfatos de titanio y estafio de férmula general:
{(Meo)x.(POhﬂz).(OH)z] y» donde los grupos intercambiables
-Pouﬂz y =OH estdn fijados a un esqueleto rf{gido formado por el
6xido metdlico correspondiente, Estos fosfatos son solubles en
soluciones alcalinas y el de titanio es también debilmente so-
luble en &cidos inorgdnicos; su capacidad de intercambio no se
altera por la radiacidén y presentan una marcada resistencia a

variar con la temperatura,

Se han utilizado también (91,92) zeolitas sintéticas, parti
cularmente, aluminosilicatos para separar el cesio de los resi
duos radiactivos, Uno de estos aluminosilicatos sintéticos es
conocido con el nombre comercial de DECALSO (93) que se ha uti
lizado en la Hanford con éxito para separar el cesio-137. La
elucién del metal alcalino se realiza con solucién de ién amo-
nio. Un inconveniente de las zeolitas como cambhiadores de ién
es su baja estabilidad qufmica (87) a concentraciones de 4cido

n{trico superiores a 1l molar,

La separacién de estroncio-90 por intercambio iénico ha re=-
sultado mds diffcil y no tan satisfactoria, EFl Ynico intercam-
biador 1d8nico eficaz para recuperar el estroncio es el 4cido
poliantiménico (Sb207H2K2) o alguno de sus polfimeros (84,94,
95); el estroncio una vez fijado se eluye con sales de plata o
plomo, pero 4sto acarrea problemas como el de la separacién pos
terior del radioisétopo de estos elementos, La cloruracién
y volatilizaciédn de la resina cargada da como producto final
el cloruro de estroncio; pero los problemas que aparecen enton
ces son la veducciédn del antimonio pasando el pentacloruro a
triclorure y la posterior descomposiciédn dando cloro libre.
Por otra parte, la mds fdcil separaciédn del estroncio por ex-
traccién con disolventes ha hecho que se abandone el método de

intercambio iénico para recuperar este radioisétopo.

2.5.4, Separacién de los P,F. por extraccién 1fquido-1fquido

Dada la pequefia concentracién en que se encuentran los pro-



-
‘

,ﬁuctos de fisién en las soluciones residuales y la gran pureza
hue ha de obtenerse en estas separaciones radioquimicas; se han

buscado disolventes de muy alta selectividad por los productos
deseados,

Se han probado (96,97) algunos agentes de extraccién para el
cesio tales como la dipicrilamina, DPA; (2,2'=l4 ,41<6,6'~-hexa-
nitrodifenilamina), el tetrafenilborato, algunos polihaluros
(F6p-, BF; , Ang voee)3 asf{ como otros (98) del tipo N=-i-dibu
tilacetona, clorhidrato de lauramina, sulfato de guanilurea,
estereato de guanidina, etc., Se ha observado, sin embargo, (100
-102) que los mejores agentes de extraccidédn para separar el ce
sio son los fenoles sustitufdos, trabajdndose con disolventes
tales como el p-dodecil-fenol, (PDP), o-fenil-fenol, (OrP),
h-cloro-2-fenil-fenol, (PCOPP), li-cloro-2-bencil-fenol,(PCOBP)
y b-sec-butil-2- -metil-bencil-fenol, (BAMBP), que han dado
buenos coeficientes de extraccién. De todos estos disolventes
ensayados el mds utilizado (103,104) para separar el cesio fué
el BAMBP que presentaba ciertas ventajas sobre los deméds por
su elevado coeficiente de extraccién, por su escasa solubildi-
dad en la fase acuosa y por su gran selectividad para con el
metal alcalino. £l mecanismo de la reaccién se puede suponer
inicialmente como un intercambio entre el hidrdédseno del fenol
y el ién metdlico:

+ .
a . Moo b K

s== (M_R_:

‘ +
a'b'(b-a)lorg. * *+Mac

reg .
donde RIll es el fenol sustitufdo y los subindices ac. y org. se
refieren a las fases acuosa y orgédnica respectivamente, A pe-
sar de que de la estequiometrfa mds simple se suponen ambos
coceficientes 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 valores de 3, y hasta 6, en algunos casos; por cllo se han
dado (96, 105) varios tipos dc reacciones posibles sobre todo
cuando sc¢ usa como disolvente mezclas de BAMDY con dcidos orgd
nicos que dan una mds amplia escala de p!i para la extraccién
(L06-108), Una mezcla de BAMRD y dcido ni-(2-etil-hexil) fosfé
rico (D2i:1TPA) coextraen el cesio, estroncio y las tierras ra-

ras de soluciones 4cidas (pll = 3 = 14), pero el fenol extrae



mejor el cesio a elevado pll si estd solo, mientras que el es-
troncio es mejor extrafdo por el D2EIP! si el AMUDP no se en-

cuentra presente.,

Un inconveniente general de los fenoles es que debido a que
son 4cidos muy débiles no estdn lo suficientemente ionizados
a valores de p!! inferiores a 10 para dar apreciables extraccio
nes de cesio (en el caso del BAMBI el pH debe estar comprendi-
do entre 12,5 v 13 (109)) con lo que si la solucién contiene
mercurio precipitarfa el correspondiente hidréxido a no ser que
el ién merclrico se complejara (110) previamente con ioduro y

los iones trivalentes (Fej*, aplt

y etc.) con tartrato para evi
tar su precipitacién, 1 BA:DP tiene ademds la desventaja de
que se derrada notablemente con solucioncs Acidas de nitrato y
nitrito (9, 111) nitrdndose las cadenas laterales, principal-
mente el dtomo de carbono terciario del grupo sec-butilo, lo
cual hace que pierda gran parte de su poder de extraccién por

lo que ha dejado de utilizarse,

“’xiste una extensa bibliograffa (97,98,100-102, 104,112-123)
sobre la extraccidn liquido-lfquido del estroncio utilizando
como disolvente una mezcla de &Acido di-(2-etil-hexil) fosfdrl
co QCZU5—06HuP)2P-O(OH) ), designado comunmente DREHPA, su sal
sédica y fosfato de tributilo (TRP).

21 D2+HPA puro es.un 1{quido incoloro, de peso molecular
322,4 , de gran densidad y viscosidad (d=0,977 gr/cc. y v=53,u
centipoises) por lo que debe diluirse bastante para hacerle mé4s
flufdo, poco soluble en agua y excelente agente de extraccién
para el estroncio y las tierras raras.

Se puede considerar en principio (124,125) que 1a reaccién
entre el 1ién estroncio y el D2:i'PA es:

24

: +
- CHP G2 upi
(Sr )ac. + 3“)2,.,1“)”)2 === Sr(D2LHI ) pelnz P +

H
ore. TE. ac,

aunque esta reaccidn depende de las diversas condiciones en que
se verifique, siendo la eccuacidén mds geneal, sugerida por nc
Dowell (126):
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La constante de equilibrio de la reaccidén, tomando la ecua-

cién mds sencilla para simplificar, serd:

[Sr\D2bHP)2 o b D2LHPH] [U*]

n = - uh o o w wn W e - B b GB Ay W Gb S SR An E S D e S - e = an s n wn w
[Srz"] . [(DZEHPH)Z] 3

por otra parte, ei. coeficiente de distribuciédn del estroncio

serd:

[Sr(D2I‘HP)2 o U nzmiPH]

y utilizando el valor de la constante:

[(DZEHPH) ] 3

E £ Toaomeoomemmewome oo omsoe - e wn wy o= -

y, por tanto, el coeficiente de extracciédn del estroncio serd
tanto mayor cuanto menor sea la concentraciédn de ién hidrégeno
en la fase acuosa, es decir, cuanto mayor sea el pH; sin embar
go, las experiencias realizadas indican que existe un wvalor mé
ximo del coeficiente de extracciédn a pll comprendido entre 4,5
Yy 5,5 , 1o que hace suponer que a pHs elevados deja de existir
el dfmero (DZE’,HPA)2 haciéndose mucho mds pequefio el numerador

de la dltima expresién,
El THP no juega papel alguno en la reaccidn, pero es afiadi=-
do para mantener la miscibilidad del D2EHDPNa en la fase disol-

vente,

Para separar el estroncio se verifican tres ciclos de extrac

.cién a distinto pH; en el primero, llevado a pil comprendido



entre 4,5 y 6, se extraen conjuntamente el estroncio y las tie
rras raras, Una vez reextrafdos ambos con 4cido nftrico 2M se
verifica un segundo ciclo de extraccidédn a pll = 2, para el que
el coeficiente de extracciédn del estroncio es muy pequefio,
(Qi0,0B), y se separan las tierras raras, Un tercer ciclo a

pH = 6, se realiza finalmente para purificar y concentrar el
estroncio, En los tres ciclos, una posterior reextraccién con
dcido nftrico 2M dejan, tanto el estroncio como las tierras ra
ras, en esta fase acuosa permitiendo la recuperacién del disol
vente que se lleva a caho tratdndolo con carhbonato y tartrato

s8dicos y una subsiguiente acidificacidén,

Fn esta extraccidén el pH puede ser facilmente controlado en
la escala comyrendida entre 4,2 y 6,5 puesto que el sistema
ND2EHPH - D2EHPNa, en la fase orgénica, implica una disolucién
tampén que puedec ser suplementada, para regulnr el pli, por al-

gin tampén del tartrato en la fase acuosa,

La disolucidén de residuos debe ser complejada con tartrato
o citrato antes de su neutralizaciédn para evitar que precipiten
los hidréxidos de aluminio, hierro, cromo, ete, La cantidad de
estos complejantes afladida a la disolucién acuosa debe ser la
menor positle ya que el coeficiente de extraccidédn del estroncio

disminuye al aumentar la concentracién de tartrato,

Es también importante la cantidad de ién sodio en la disolu
cién por lo que la uibliograffa aconseja que se verifique la
neutralizacidn con sosa de molaridad no superior a 5 para que
la concentraciédn de sodio no sea tan grande que rivalice con el

estroncio en la extraccidén con D2EIPA,

#inalmente, se ha de destacar que al aumentar la temperatura

(127) disminuve el coeficiente de extraccién del estroncio,

mientras que, por el contrario, aumenta el de cesio,

Todas estas anormalidades no explicadas concluven en que es
poco conocido el mecanismo de la separacidédn del estroncio con
D2IXHPA, a pesar de lo cual, este método es el actualmente méds

utilizado y mds estudiado. No ocurre asf{ en cuanto a la separa



cidén del cesio con fenoles que tiende a abandonarse dado que
hay que llevar la disolucién a pH elevado diluyéndola notable-
mente y debido a que algunos de estos fenoles no son lo sufi-

cientemente estables,

2,6, DESTRUCCION DEL ACIDO NITRICO

Se han estudiado métodos de descomposicidn de este dcido
por electrolisis (128,129) habiéndose observado una gamma de
productos de la reduccidén electrolitica que van desde el NOZH
hasta el NHZ. El principal problema con que tropieza este méto
do de destruccidn del 4cido nftrico es 1la corrosién de los elec

trodos, incluso los de platino.

La destrucciédn quimica se ha llevado a cabo normalmente con
formaldehido o con 4&cido ox4dlico (128,130) produciéndose en 1la
reaccién 002 y agua y vapores nitrosos que se desprenden a la
atmésfera con lo que se reduce apreciablemente el volumen de
la solucién, Se ha utilizado el azdcar (131) que produce los
mismos resultados que los productos orgénicos citados con la
gran ventaja de ser un producto comercial més econémico y pro-
duciendo ademds en su descomposiciédn algunos compuestos como
tartratos y oxalato que sirven al mismo tiempo para complejar
los iones cuyos hidréxidos pueden precipitar en la neutraliza-

cién posterior.



CAPTTULO III

MATERIAL Y EQUTPO



3.1. MATERIAL Y BQUIPO PARA LA SEPARACTION Y DESCONTAMTNACION
DEL NITTATO DE ALUMTNTIO NONAHIDRATADO (NAN).

Para los estudios, realizados en discontf{nuo, de la separa-
cién del NAN se ha construfdo el equipo cuyo esquema se repre-
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 AIST-304 ya que en ellos se habfa de tra
bajar con disolucién de 4cido nitrico concentrado; no se utili
z6 vidrio debido a la alta radiactividad de las disoluciones
empleadas, ya que la radiactividad modifica la estructura del
vidrio, haciéndole m&s frégil.

Las tuberfas y vdlvulas por las que han de pasar disolucio-
nes radiactivas son también de acero inoxidable por el mismo
motivo. Se han utilizado tuberfas de acero inoxidable de tres
didmetros distintos: 8x12 ¢ mm,, 10x12 @ mm, y 6x10 ¢ mm, Las
vdlvulas de acero inoxidable utilizadas son sietej; cuatro cle
aguja y tres de esfera de paso todo o nada, marca ISO y de 3/8"
Las tuberfas por las que pasan lfquidos no radiactivos (disolu
ciones de calefaccién y refrigeracién) son de tubo flexible de
polivinilo, Aquellas otras tuber{as por las que pasa aire a pre
sién son en parte de cobre de 6x8 ¢ mm, y en parte de tubo fle
xible de polivinilo, Asfmismo son de tubo de polivinilo las tu
ber{fas conectadas a la lf{nea de vacfo, Dos v&lvulas de plésti-
co de tres vifas se utilizan para conectar los aparatos al vac{fo
y a la atmésfera, Las demfs v4dlvulas dedicadas a la distribu-
cién de las disoluciones de calefaccién y refrigeracién son de

latén y cierre tipo aguja,:

En esencia el equipo estd compuesto de un evaporador, un cam
biador de calor, un fusor-oristalizador y dos tanques de recep

cién, ademds de los aparates de medida y control necesarios,

rara la proteccidédn de lé radiactividad se blindé el equipo,
en las partes necesarias, éon ladrillos de plomo de cinco cent£
metros de espesor (fig. 4);y tras una revisién llevada a cabo
por técnicos de la Divisién de Medicina y Proteccidén de la JEN

se pudo comenzar a trahajar eon €1,
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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 concentrar la disolucién
de residuos de alta radiactividad eliminando gran parte del
agua y dejando solamente la necesaria para que pueda cristali-
zar el nitrato de aluminio con nueve moléculas de agua., Este
evaporador se utiliza también para concentrar la disolucién de
los productos de fisién una vez que se ha separado el aluminio,
En é1 se trabaja a vac{o (unos 100 mm, de mercurio de presidn)
para que la temperatura de ebullicién no sobrepase los 60°C ya
que a la presién atmosférica el 4dcido nitrico a ebullicién es

altamente corrosivo,

Como la ebullicién a vacfo es bastante violenta se ha adap-
tado al cuerpo del evaporador una cabeza de expansidén de 200 @
mm, por 3u0 mm, de altura provista de tres cortaproyecciones
para que no se arrastre lfquido alguno con el vapor. Debido a
que el nivel de la disolucién en el interior del evaporador se
va a medir por diferencia de presiones, se ha construfdo de for
ma alta y estrecha su cuerpo, de dimensiones 80 @ mm, y 60 cm,
de altura. pvado que el evaporador es estrecho y ha de llevar
en su interior los tubos para efectuar las medidas de nivel y
densidad por borboteo de aire se le ha dotado de camisa de ca-

lefaccién en lugar de utilizar tubos o serpentin,

A este aparato llegan dos tuberfas de 8x12 ¢ mm., por su par
te mds superior; una (a, fig. 5) por la que sale el vapor vy,
la otra (b) por la que se introduce la disolucién de alimenta-
cién. Ve su base inferior sale una tuberfa (c) de 8x12 ¢ mm.
que se utiliva para pasar la disolucién concentrada, a través
de una vdlvula de esfera (VA), al fusor-cristalirador, Tres tu
ber{as (d) de 6x10 ¢ mm. de las que una llega al fondo del apa
rato, otraia cinco centimetros del fondo y la tercera queda cor
tada a la entrada, entran en &1 en la parte troncocénica que
une la cabeza de expansién con el cuerpo del evaporadorj a tra
vés de estas tuberfas se borbotea aire a presiédn para la medi=-
da de nivel y densidad, La camisa de calefaccidédn, finalmente,
tiene dos tuberfas de 10x12 ¢ mm, de entrada y salida del 1{-

quido calefactor,



FIG. 5 - FOTOGRAFIA DEL EVAPORADOR DE ACERO
INOXIDABLE UTILIZADO .
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FIG. 6 - FOTOGRAFIA DEL CAMBIADOR DE CALOR Y.
DEL TANQUE RECEPTOR DEL CONDENSADO,

A



3.1.2., Cambiador de calor

Los vapores que salen del aparato anterior se condensan en
un cambiador de calor (fig, 6) unido a é1 a través de una tube
rfa (a) de 8x12 ¢ mm, Este aparato es tubular de un solo paso
y lleva cinco tubos, de 8x12 ¢ mm. y 50 cm. de longitud, en su
interior que van mandrinados a sendas placas en los extremos
del cuerpo del cambiador de calor, lL.as 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 df{dmetro
de 80 mm, ¥y 50 cm, de lon:itud, la refrireracién se realiza con
agua corriente que pasa entre la carcasa y los tubos. El apara
to estd colocado de forma vertical, circulando en contracorrien
te el 1lf{quido que se condensa en el interior de los tubos y el

agua de refrimeracidn en su exterior,

3.1.3. Fusor-cristalivador

s un recipiente de acero inoxidable cuyo didmetro interior
es de 100 mm, y cuya altura es de 24 cm, (fig. 7), a su alrede
dor lleva una camisa de 140 @ mm, por la que pueden circular
alternativamente las disoluciones de calefaccidn y refrigera-
cién, una brida de acero inoxidable con seis tornillos de sujec
ciédn y junta de tefldn cierra la parte superior del recipiente.
rror esta parte superior entfan cuatro tuberfas; una de ellas es
un refrigerante (K) de camisa, de 30 cm., de altura y 28x30 ¢
mm, del tubo exterior y 10x12 @ mm, del interior, Otra tuberfa
(c) de 8x12 ¢ mm, es por la que pasa la disolucidn concentrada
desde el evaporador. Un tubo ciego de 8x12 ¢ mm, (f, fig., 8)
llega hasta 2 cm, del fondo y en €1 se introduce una sonda ter
mométrica para medir la temperatura del interior del aparato.
Finalmente, un tubo (e) de 6x10 @ mm., que llega hasta el fondo
y en su parte inferior lleva soldada una placa de acero inoxi-
dable con taladros de 0,5 # mm, (fig. 8) sirve para succionar
con vacfio el 1{quido sobrenadante después de la cristalizacién
del NAN, Esta dltima tuberfa, una vez fuera del aparato, se de
riva en dos con sendas vdlvulas de esfera, una de las cuales
(VvC) 1llega hasta un tanque de recepcidn del 1fquido; por la
otra (VB) se introduce al aparato aire a presiédn cuando no se

succiona el 1f{quido de &ste para que la disolucién no pase a



FIG. 7 .- FOTOGRAFIA DEL APARATO DE
FUSION-CRISTALIZACION .
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FIG. 8 - DETALLE DE LA PARTE SUPERIOR DEL
APARATO DE FUSION-CRISTALIZACION .



través de la placa taladrada y llene el tubo tapondndole al cris
talizar en su interior el NAN., En la parte superior del refrige
rante se ha adicionado una cabeza de expansién (E) con varios
cortaproyecciones para que al dejar de succionar con vacfo y
hacer pasar aire a presién este golpe brusco no envfe por enci
ma de este punto gotas de disoluciédn, A partir de aquf una tu-

berfa de polivinilo lleva los gases hasta una chimenea,

3.1.%, Tanques de recepcién

En el equipo existen dos tanques de recepcién de las disolu
ciones, Ambos est4n construfdos tamnbién en acero inoxidable
ATSI-304, Uno de ellos, unido al cambiador de calor (fig. 6),
es donde se recibe el condensado; tiene 100 $# mm., por unos 30
cm, de altura, y, en su parte inferior, una v4lvula, de acero
inoxidable (VD) de 3/8" y de cierre tipo acuja, da salida a la
disolucién allf almacenada. Dado que no se verifica ninfsuna ope
racién que lo impida, en este recipiente y, ya que la disolu-
cién en €1 almacenada cs poco radiactiva, el nivel se mide direc
tamente a travéds de un tubo de vidrio situado al exterior del
tanque. una tuberfa que sale de la parte intermedia entre el
condensador y este depdsito sirve para aplicar vacfo al equipo

formado por el evaporador, condensador y tanque,

£l otro tanque de recepcidn, de 200 § mm, y 60 cm. de altue
ra, va unido, a travé&s de una tuberfa de acero inoxidable (f)‘
de 8x12 ¢ mm, y una v4lvula de esfera (\VC), con el fusor-cris-
talizador (fig. 2); en é1 se almacena el Zcido nftrico que lle
va los productos de fisién, Por su parte inferior, una vélvula
de aguja (VE) ipual a las anteriores, da salida a la disolucién,
un tubo de widrio exterior al tanque sirve de indicador de ni-
vel; la radiactividad aquf no es problema en cuanto al tubo de
vidrio se refiere ya que la cantidad de disoluciédn en el inte-
rior de &ste es mfnima y el tiempo de estancia de la disolucién
en el tanque se procuréd que fuera pequefia; sin embargo, como
medida de precaucién 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 tanque de aplica el
vacfo, a través de una tuberfa situada en la parte superior,
con el que se succiona el 1fquido que existe en el fusor-crista

lizador,



3.1.5. Aparatos para calentar y enfriar la mezcla frigor{fica

Dos bafios termostdticos de doble pared se utilizaban para
mantener una disolucidédn de etilénglicol-agua a la temperatura
deseada, ’n uno de ellos la mezcla se mantenfa a 859C con un
termostato Tecam Tempette TE-1l con escala de temperatura de has
ta 95°C, con bomba centrifuga de circulacidén de un caudal de

6 litros/minuto, y una resistencia de calefaccidn de 1,000 W,

En el otro bafio 1la temperatura de la mezcla es ligeramente
inferior a los 0¢?C hasta los que se enfrfa con un refrigerador
eléctrico tipo compresor, Tecam dip cooler, de la ‘I'chne Ltd.
Duxford Cambridge, de 220 V, 50 ciclos y 120 W. La temperatura
es mantenida con un termostato, Tecam Tempunit TU=8, de 1la mis
ma casa, con escala de temperaturas regulada entre -20°C y 609C,
bomba centrifuga de circulacién con un caudal de 6 litros/min,,

y resistencia de calefaccidédn de 500 W.

3.1.6. Aparatos de medida y control

Medida de nivel, densidad y concentracién

Como ya se ha dicho la medida de nivel en los dos tanques de
recepcidn se verifica con sendos tubos de vidrio como indicado
res, M&s dificultad ofrecfa esta medida en el evaporador ya que
allf se llevaba a cabo una operacién de concentracién y la diso
lucién concentrada de NAN que estuviera en el tubo de vidrio ex
terior, si con éste se tratara de medir el nivel, se enfriarfa
en 81 cristalizando y tapondndole., Por ello la medida de nivel
se efectuaba en el evaporador con sondas neumdticas, Existfan,
pues, tres tubos de 6x10 ¢,mm. de los que uno llegaba hasta el
fondo del evaporador; otro, hasta una distancia conocida, 1,
del fondoj y el tercero en la parte superior del aparato donde
nuﬁca estaba en contacto con la disolucidédn del interior. listos
tubos se prolongan fuera del aparato donde iban unidos a unas
vdlvulas "no retorno" de vidrio, de cierre por flotacién del ob
turador, por lo que en caso de una sobrepresiédn en el evapora-
dor el 1fquido no podrfa pasar de este punto, A partir de estas
vdlvulas las tuberfas se prolongan con tubo flexible de polivi

nilo primero, y luego, con tuberfa de cobre hasta una bifurca-



cién donde un racor en T las deriva hacia unos mandémetros dife
renciales de tubo de vidrio en U con disoluciédn acuosa en su

interior, y hacia unos rotédmetros de purga, de la casa ["isher-
-Porter, con vdlvulas de aguja incorporadas y regulador de pre
sién diferencial, mediante los que se mide, ajusta y regula un
caudal permanente de aire, de 30 litros/hora, procedente de un
mano-reductor ST al que llega desde un compresor que abastece

al edificio de aire a presién,

tn la fig. 9 se da un esquema del sisema de medida de nivel
y densidad en el evaporador. lLas presiones de las tres l{neas

de aire que salen de los rotdmetros serédn:

P 4 h,d ¢ Py

T
"

P4 (h-li).d+p2

o
it

3 P+ Ps

donde:

d = densidad de la disolucién en el evaporador

h = altura del nivel del 1{fquido en el evaporador

H = diferencia de altura entre las dos tuberfas introducidas

en la disolucién (conocida por construcciédn del aparato)

P, = pérdida de carsa en la linea "n'j pero dado que las tres
l1{neas son de la misma naturaleza e igual longitud podemos
suponer que p; = P, = p3 » v las pequefias diferencias se
tienen en cuenta en la correccidén del sistema dando a la

altura H un valor corregido,

Por tanto: P, = P
de donde:

h = 3 (301)

por lo que conociendo la densidad de la disolucién y la dife-~
rencia de lecturas en el mandmetro diferencial se puede conocer
el nivel del l1f{quido en el evaporador.

Por otra parte: P, - P2 = H.d

de donde:
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por lo que se puede conocer la densidad de la disolucién, que

sustituyendo en la expresién (3.1) se obtendr4:

es decir, que leyendo la diferencia de alturas entre los dos ra
males de ambos magistrales se puede conocer el nivel del l{qui
do en cada momento; y como se conoce, por construccién, el dig
metro interior del evaporador se puede saber el volumen de la
disolucién y, por tanto, su concentraciédn respecto a la de la
alimentacién inicial,

Medida a distancia de la temperatura

En las operaciones de fusién y cristalizacién del NAN se de
be medir 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,

lLa medida de la temperatura se lleva a cabo mediante un ter
mémetro de resistencia de platino cuya sonda se encuentra intro
ducida en un tubo ciego de acero inoxidable situado en el fu
sor-cristalizador. 1 valor de la temperatura se lee en un tele
termémetro indicador, con escala de -5°C a 100°C, situado en
un panel exterior al recinto de operacidén (fig. 4). Un interrup
tor situado junto al indicador de temperatura pone o para el
funcionamiento del termémetro., Tanto el indicador como la sonda
termométrica fué suministrado por la casa Fisher-Porter de
Madrid,

3.1.7. Sistema de fusidn-cristalizacién propuesto para la

descontaminacién del NAN.

Dado que para descontaminar apreciablemente el NAN es nece-
sario fundirlo y cristalizarlo varias veces y en la etapa con
que se trabajé (pédrrafo 3.1.3.), para cada operacién de fusién-
-cristalizacidn hay que afiadir nuevo 4cido nftrico, la disolu-

cidn de productos de fisidn se diluye notablemente, Iste incon
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veniente se puede evitar montando en serie varias etapas de fu

sores-cristalizadores tal y como se representa en la figura 10,

por las que fluyen en contracorriente el 4Acido nftrico, que

arrastra los productos de fisién, y el NAN, Una gran desventa-

Ja de este aparato con varias etapas es la numerosa cantidad de

vdlvulas y tuberfas que ha de tener y, por tanto, su diffcil

mane jo.

un aparato ideado y disefilado para verificar de una forma més

cont{nua laseparacién y descontaminaciédn del NAN y con menor

consumo de &cido nftrico no diluyendo, por tanto, la disolucién

de productos de fisién, es el representado en la figura 11,

Consta de dos calderines situados a distinto nivel; uno de ellos

¥y lleva adaptado a su parte superior un refrigerante de cami=
sa, R, en el que cristaliza, durante el ascenso de la disolu-
cién, el NAN, cuyos cristales son empujados hacia abajo por un
agitador helicoidal que ademéds de esta funcidén ejerce la de
agitar la disolucién en el calderin, Por la parte superior del

refrigerante una tuberfa, s, sirve de rebosadero por donde la

disolucién, ya frfa y sin aluminio pasa al segundo calderin, Ej

donde se hierve destilando el dcido nftrico, que se condensa
en el cambiador de calor, ¢, y lfquido fluye, a través de la
tuber{a, 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 l{qui-
dos del interior, Las experiencias, con trazadores radlactivos
y disolucién de residuos de alta actividad dilufda, fueron rea
lizadas en un aparato de vidrio cuya fotograffa puede apreciar
se en las figuras 12 (aparato funcionando; en el calderin infe
rior se funde el NAN que cristaliza en el refrigerante) y 13
(aparato al final de la operacién; el NAN se encuentra crista-
lizado en el calderfn inferion). Se halla en trdmites la paten
te de invencidén de este sistema cuya solicitud fué admitida el
6 de Diciembre de 1,969 con el n® 374,349,

3.1.8. Productos quimicos utilizados en la separacién del NAN

Para realizar estas experiencias se ha utilizado Nitrato de

Aluminio nonahidratado, reactivo qufmico, de la casa Probus,

¥
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FIG. 12 .- SISTEMA CONTINUO DE FUSION-CRISTALIZACION,
APARATO FUNCIONANDO,

FIG. I3 - SISTEMA CONTINUO DE FUSION-CRISTALIZACION.
APARATO PARADO DESPUES DE UNA OPERACION .



El 4cido nftrico es comercial, de densidad 1,4 y una normali-
dad de 13,6.

Los radioisdtopos trazadores utilizados son los siguientes:

Cesio~137, en forma de nitrato de cesio, suministrado por el
Departamento de Radioelementos del Comisariado de Energfa Até-

mica (Francia),

Estroncio-85, en forma de nitrato de estroncio en disolucidén,
con una actividad espec{fica de 2,2 mC/gr. y una concentracién
de 54 mg/mi.; también ha sido suministrado por el Departament
des Radioelements du Commissariat a 1l'Energie Atomique (Fran-
cia). Se utilizé también estroncio-85 de muy alta actividad es
pec{fica, 11,2 C/gr. de Sr, fabricado por el Departamento de
Radioisétopos de Mol (Bélgicaj,

Circonio-95, en forma de diéxido de circonio en medio ox4li-
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 disolucién, con una concentracidén
de 15,7 mg/ml y una actividad espec{fica de aproximadamente
1,4 mC/mg,

3.2. MATERIAL Y FEQUTPO PARA LA DESTRUCCTION DEL ACIDO NITRICO.

Las experiencias realizadas para verificar la destruccién
del 4cido nftrico se llevaron a cabo en un aparato de vidrio
formado por un matraz de fondo redondo de tres bocas; una de
las cuales servfa para introducir en é1 las disoluciones de ali
mentacién, a otra iba adosado un refrigerante de holas para
condensar los vapores condensables que se desprendieran en la
reaccién y, en la tercera, un termémetro de mercurio, con esca
la de 0°C a 150°9C, indica'a la temperatura de la reaccién. El
matraz se encontraba introducido en un bafio termostdtico que

mantenfa la temperatura entre los 80¢C y los 90°C.



Los productos qufmicos utilizados han sido: el dcido nitri-
co descrito en el pdrrafo anterior, azfcar comercial y metava-

nadato aménico de la casa Schuchardt,

3.3. MATERTAL Y FQUIPO PARA LA SEPARACION DEL CESIO

Se han realizado dos tipos de ensayos con intercambiadores
iénicos para separar el Cesio: discontfnuos y contfnuos; usan-

do,para cada uno de ellos, distintos aparatos,

3.3.1. Ensayos discontinuos

El aparato utilizado para realirar estos ensayos fué un vi-
brador eléctrico que lleva una barra transversal sobre la que
se sujetan con sendas pinzas cuatro pequefios recipientes de
acero inoxidable con tapén de rosca y doble junta de teflén y
goma y en cuyo interior se introduce un frasco de plédstico con
teniendo la resina cami:iadora y la disolucidn a intercambiar,
Los recipientes de acero inoxidable tienen dos tuberfas de en-
trada y salida de 1fquido de calefaccién que llega a ellos a
través de un tubo de polivinilo desde un bafio termostdtico. La

fotograff{a del aparato puede observarse en la figura 14,

3.3.2. Ensayos contfnuos

Para realizar estos ensavos se utilizaron unas columnas de
vidrio Pyrex, de 15 cm, de altura por 1 cm, de didmetro., Como
soporte de la resina cambiadora llevan en el fondo una placa
de vidrio sinterizadoj} y en su parte inferior una v4dlvula de
vidrio nos permite regular el caudal de paso del lfquido a tra
vés de la columna (fig. 15). En la parte superior de la colum-
na se acopla un balén de vidrio, de nivel constante y de 250
cc. de capacidad, donde se alimenta la disoluciédn que debe po-

nerse en contacto con la resina,

3.3.3., Productos qufmicos utilizados para la separacién

del cesio,

Como resinas intercambiadoras se han utilizado dos tipos de
aluminosilicato sédico sintético 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 IONICO UTILIZADAS PARA
LOS ENSAYOS EN CONTINUO DE SEPARACION DE CESIO.



tamafio de grano de 8 a 50 mallas, y "DECALSO K" de 60 a 90 ma-
llas; fabricados ambos por The Permutit Company Ltd., Pemberton
House 632/652 London Road Isleworth, tiiddlesex,

Otro tipo de resina cambiadora utilizado fué el "ADEDEM Ti1iA"
pulverulento, que es un fosfato de titanio de peso especitico
real 1,96 g/cc., fabricado por S.F,R.A,I., 1091 Chaussée d'Al-

semberg, iHruxelles 18,

Como eluyentes se han utilizado disoluciones de nitrato amé

nico y acetato aménico, gqufmicamente puros, de la casa DProbus,
£1 trazador radiactivo utilizado fué el cesio-137,

J. U, MATEOTAL Y WQUIPO PARA SEPARAR FL SSTRONCIO.

Para la separacidén del estroncio por extraccidén 1Iquido-l£
quido se utilizaron embudos de decantacidén, de tres tamafios
distintos: 35; 80 y 200 cc., situados en un tren de agitadores
de acero inoxidable movidos por motores eléctricosy regulados
por potencidédmetros ASTR?A bobinados, de 1.500 Ohmios y 50 W
(fig. 16).

Como agente de extraccidén se ha utilizado 4Zcido di-2«etil-
-exil-fosférico, D2FEHPA, de la union Carbide Chemicals Company,
su sal sédica y fosfato de tributilo, TBP, todo ello dilufdo
en Shell-So0l-T de la casa Shell Chemical Company.

Como trazadores radiactivos se ha utilizado el estroncio=-85
va descrito y cerio-1li44k suministrado por The Radiochemical Cen

tre, Amersham, TBuckinghamshire (Inglaterra).

3.5. APARATOS ANALTTICOS

iintre los aparatos analfticos utilizados cabe destacar por
su especificidad los contadores de radiacidédn beta y gamma de

los que se han utilizado tres tipos diferentes,



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 rutenio-106 se analizan por
contaje de la emisién radiactiva beta para lo que se utiliza
un detector Geiger MUlller, de la casa Philips, conectado a una
escala electrénica JEN de base diez y con registro electrome-

Cdnico .

3.5.2, Analizador monocanal gamma

El andlisis de los radioisétopos emisores gamma se ha reali
zado con un analizador monocanal Philips PW-111,571 provisto
de un cristal de centelleo de ioduro sédico activado con talio,
INa(T1l) recubierto de una pantalla de aluminio para absorber
la posible radiacién beta y proteger el cristal; y un fotomul-
tiplicador encargado de recoger el destello luminoso, produci-
do por el cristal de centelleo y provocado por los fotones gam
ma en é1, y convertirlo en electrones y multiplicar estos im-
pulsos eléctricos de modo que una vez amplificados puedan ser

registrados,

3¢5¢3. Analizador multicanal gamma

Se ha utilizado también 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,
i1 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 lfquido en su interior. Una bomba difusora de acei-
te solidaria al criostato permite alcanzar un vacfo, entre las
paredes de éste, del orden de 10"5 mm, de mercurio, suficiente
para impedir la condensacién de humedad en los electrodos del
diodo detector y para mantener un ritmo bajo de evaporacién
del aire l{quido. 1l anflisis de los impulsos de salida se rea
liza por un analizador Intertechnique de 400 canales y pueden
registrarse mediante una mfquina de escribir automdtica o bien

en una cinta magnetofénica,

~1 calibrado de este aparato se realiza con una muestra de



radio-226 de 77 /HC ya que sus fotopicos se conocen con ci-

fras hasta la centésima del kev,



CAPITULO IV

EXPERTMENTACION Y RESULTADOS



4,1, ENSAYOS PHEVTOS

Inicialmente se intenté separar el cesio-137 y el estroncio-
«90 de los residuos de alta actividad {(RAA) directamente. Los
métodos existentes para separar estos dos productos de fisién,
bien basados en intercambio iénico o en extraccién lfquido-11f
quido, se realizan a pH >3 por lo que es necesario alcalinizar
estas disoluciones. Al tratar con hidréxido sédico o aménico
una disolucién sintética 1M en dcido nftrico, 1,2M en nitrato
de aluminio y 5.10-3m en ién mercdrico, se encontré que el alu
minio comienza a precipitar a pIIB comprendidos entre 2 y 3. Pa
ra salvar este obstdculo se pensé8 en complejar los iones alumi
nio con 4dcido tartérico, para lo cual es necesaria una relacién
mfinima tartrato/aluminio de 1/1; pero, debido a que el bitartra
to sédico tiene una solubilidad m&xima de 0,47 moles/1l,, al al
canzar la zona de pH de formacién del bitartrato (pH 2~/ 4) se
obtenf{a un gran precipitado, Para evitar la precipitacién del
bitartrato sédico era necesario diluir los RAA, pero esta solu
cién no es recomendable a fin de no aumentar el volumen de es-
tos residuos ya que aumentarfan los gastos de su almacenamien-
to. Por otra parte, ni los tartratos ni los citratos complejan
en medio neutro los iones mercéricos que precipitan al elevar

el pH.

Se intenté también separar el estroncio de los productos de
fisién (P.F,) mediante coprecipitacién con sulfato bdrico en
medio dcido. La adicién de disoluciédn de cloruro bdrico a los
RAA produce un precipitado de nitrato de bario. El producto de
solubilidad de esta sal de bario es 3,5.10-2 por lo que en los
residuos tratados, que contienen ién nitrato en una concentra-
cién de 4,6M, precipitarf el nitrato bédrico cuango el catién se

enuuentre a una concentracién superior a 1,3.10 “r. As{, pues,
la precipitacién debfa verificarse afiadiendo primero los iones
sulfato y después los iones bario en los RAA, Se encontré, sin
embargo, que el mercurio coprecipita con el sulfato de bario;
vy, dado que el procedimiento de coprecipitar los sulfatos de
estroncio y bario lleva implfcito la redisoluciédn de este preci
pitado previa digestiédn con disoluciédn concentrada y caliente
de carbonato sédico, el mercurio que acompafia al bario precipi

ta aquf como hidrdéxido.



As{, pues, se observé en todas estas experiencias previas
para separar directamente los productos de fisién que interfe-
rfan primeramente los iones aluminio y después los iones nitra
to y mercdricoj por lo que se decidié separar previamente el

aluminio de los productos de fisién,

L.,2, SEPARACION Y DESCONTAMINACION DEL NAN

Se realizaron unas experiencias sobre la fusién y cristaliza
cién del NAN, sobre su solubilidad en medio nftrico, se estudié
también la solubilidad del nitrato de estroncio, la influencia
de la normalidad del 4cido nftrico en la cristalizacidn, la re
lacién entre la cantidad de NAN y &cido nf{trico que debfa exis
tir y la separacién del nAN del estroncio, dnico producto de
fisién cuyo nitrato es poco soluble,

4,2.,1, Solubilidad del NAN en medio &cido nftrico

Para estudiar la solubilidad del NAN en medio &cido nftrico
y a distintas temperaturas, se pesaba una cantidad determinada
de aquél, de modo que la disolucién una vez frfa a la tempera-
tura deseada estuviera sobresaturada, y se afiadf{a en un vaso
junto con 100 ml, de dcido nftrico de diversa molaridad. La mez
cla se calienta hasta disolucién total y se deja después en-
friar, en un bafio termostdtico, para evitar que variara la tem
peratura de la disolucién, se tomaban con una pipeta dos mues-
tras del 1lfquido. sobrenadante; en una de ellas se analiza el
dcido nftrico; la otra, se lleva a sequedad para eliminar el
dcido nftrico y evitar que interfiera en la determinacién ana-
1{tica del aluminio, debido a la pequefla cantidad de este ién
que hay en algunas de las muestras; despuéds, el séflido se di-

suelve en un mfnimo volumen de l{quido y se analiza el aluminio.

£1 intervalo de temperaturas estudiado fué de -109C a 40°C,
Y la normalidad del 4cido nftrico utilizado, entre 12M y 20M,

Se obtienen asf los resultados expresados en la tabla 4.1 ,
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h,2,2, Solubilidad del nitrato de estroncio en medio dcido
nitrico-NAN. |

-

De todos los nitratos de los productos de fisién es el de es
troncio el que presenta una solubilidad menor en dcido nftrice
concentrado, Como el proceso que se desarrolla pretende separar
nitrato de aluminio de los productos de fisién ees necesario no
alcanzar el lfmite de solubilidad del nitrato de estroncio en
las etapas de fusién-cristalizacién del NAN a fin de que el es
troncio no quede con aquél contamindndole y reduciendo la recu
peracién final de estroncio-90,

Se ha estudiado por el método de trazadores la solubilidad
del nitrato de estroncio en dcido nftrico en funcién de la tem
peratura y de la concentraciédn de éste, tanto en presencia co-

mo en ausencia de nitrato de aluminio,

El método con trazadores consiste en esencia en utilizar es
troncio-85 de alta actividad especf{fica (11 mC/mg). En vasos
de precipitado se introduce 1 ml, de disolucién de trazador qud
contiene 20 #/C de actividad y 2 /9gr. de estroncio; en cada va
so se afiade ademds las cantidades deseadas de nitrato de estron
cio como portador y de 4cido nitrico, en los ensayos en presen
cia de NAN se afiadfan también 10 gr, de esta sal, todo ello se
lleva hasta 1U0 ml, con agua, y se introduce en un bafio termos
tdtico a la temperatura deseada, Al cabo de dos horas se toma
muestra del 1lfquido claro contenido en el vaso y se analiza el
estroncio por contaje gamma y la concentraciédn final de 4cido
qufmicamente,

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

4,2,3, Influencia de la cantidad y normalidad del &cido nftrico

en la cristalizacién del NAiW y en la separacién del

estroncio,

£n vasos de precipitado se afiadfan 60, 70 y 80 gramos de
NAN, respectivamente, se calentaba hasta fusién de la sal y se
les afiadfa entonces 25 ml, de disolucidn acuosa de 4cido nftri

co de diversa molaridad y estroncio-85 como trazador. Esta mez
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Concentracién inicial de aluminio en los ensavyos: 0,27M
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cla de dejaba enfriar a la temperatura ambiente y una vez que
cristalizaba el NAN se filtraba en un embudo de placa porosa,
midiéndose el volumen del 1f{quido filtrado y tomando muestras
de 61 para analizar el aluminio y estroqcio-BS. Los cristales
de NAN se disolvfan en una determinada cantidad de agua y en
esta disolucién se volvian a analizar los mismos elementos. Los
resultados de estas experiencias vienén expresados en la tabla

ho3

Se realizaron otras experiencias similares, pero esta vez
con otros intervalos de normalidad del dcido nftrico, con menor
concentracién inicial de NAN'y con distintas cantidades de dci
do. Se pesan siempre 20 grs., de NAN y se afiaden en cada vaso
de precipitado junto con 20, 30, 40 y 50 ml., de dcido nfitrico
de distinta ﬁolaridad y una cantidad de estroncio-85 como traza
dor., La mezcla se calentaba hasta disolucién total y se dejaba
después enfriar hasta 20°C, separando, entonces, por filtracién
con embudo de placa, las dos fases, sélida y liquida. En la fa
se l1f{quida, una vez medido su volumen, se analizaba aluminio y
estroncio-85; la fase sélida se disolvia en agua y entonces se
analizaban los mismos elementos, lLos resultados de estas expe~

riencias se expresan en la tabla 4,4,

En los ensayos anteriores se observé que la separacién mecd
nica de las dos fases, es decir la filtracién, se realizaba me
jor cuando se cristalizaba el NAN con dcido nftrico 13,5r para
una relacién de peso en grs. de NAN/volumen en ml. de &cido de
aproximadamente 2/3; para corroborar esta impresién se realiza
ron unas experiencias en las que se cristalizaba el NAN varian
do esta relacién entre 0,1 y 3, y de los cristales obtenidos se
sacaron unas fotograffas al microscopio con 25 aumentos que se
muestran en las figuras 17-25, donde efectivamente, se puede
observar que los mayores cristales y los mds homogéneos se ob-
tienen para una relacién de peso de NAN a volumen de décido nf-
trico concentrado de 0,6 y 0,7.

4,2.4, Estudio sobre la descontaminacién del NAN utilizando

radioisétopos como trazadores,

En el aparato de fusién-cristalizacién, representado en la
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TATLA 4.3

DEDRT MUNCTA N0 LA COCTTYSTATTYANTON DTL NAN Y ESTROCTIO ZON LA

NOTUALIDAD DREL. ACTINO MNITNICO.

Trazador utilizado: Tstroncio=-35
Voluren inicial de 1fquide: 25 ml,

Teriperatura de cristaligzacién: 20°C

e —————— e ——————— e —— cmm———— e c——————— ——m——— -
MAN NOBH Lfquido Tiltrado % de a1 5 de Sr

hnicial utilizado | Vol, Al3‘ en cada fase en cada fase
_iszal-q---132----d_ieéz2-db-Lél---ﬂiﬁéseiéelééiiéslJklfgeiéelfééiéelq

60 0 51 2,4 76,8/23,2 28,2/1,8

70 o) 50 2,1 65,3/3L,7 87,2/2,3

80 0 Lo 2,L7 5L,3/k5,2 9G,0/%,0

60 2 52 1,8 81,0/12,0" 96,7/343

70 2 hy 1,9 6L4,3/35,7 91,3/2,7

20 2 h 2,1 Wh,2/55,8 93,7/Cy3

60 h Lo 1,7 4o,52/50,5 o0k ,3/5,7

70 L b2 1,7 h2,3/57,7 { 93,0/7,0

30 ? Ly 1,7 35,4 /64,6 G2,01/746

60 e 30 1,15 1¢,8/81,2 ol ,7/5,3

70 e 26 1,07 19,5/80,5 1 39,4/11,6

30 8 20 1,2 12,2/87,8 Shi,1/15,9

6n 13,5 1lb 0,37 5,25/94,75 55,0/45,0

70 13,5 12 0,39 4,3/95,7 L6,2/53,5

80 13,5 8 ! 0,32 - 2,8/97,2 37.2/62,2
- = o -ﬂ--~-~-------------J--_,_-_-__--------_------------- _____ - e o o o




T LA - AL

DRPENDTNOYA DT LA COCRTSTALY7ACION DL NAN Y ESTTNANCIO COY LA
BORMALTDAD Y CANTINAD DTL ACIDO NITNICO.

Temperatura de cristalizacién: 20°2C
Cantidad inicial de NAN: 20 grs,.

Trazador utilizados Tstroncio-85

NO T Lfquido 4 qe a1t 4 de Sr
hEEiliiéée__q_-€§£§§§§9---ﬁ--22-3292-22?9--ﬁ--92_2252-2§22---.
i)l | By, (taseo/asraa0) | (1tgusao/aise) |

20 13,5 15 0,14 4/96 ~ 93,1/6,9

30 13,5 25 0,077 3/97 94,0/6,0

Lo 13,5 30 0,095 5/95 83,9/16,1
{50 | 13,5| 49 | o,14 12/88 97,7/2,3
[ 20 12 17 0,258 7/93 92,9/7,1

30 12 26 0,206 8/92 92,6/7,4

Lo 12 L1 0,19 13/87 96,7/3,3

50 12 Lbo 0,14 12/88 98,5/1,5

20 10 19 0,48 15/85 95,7/4,3 i

30 10 31 0,36 19/81 97,9/2,1 i

ho 10 by 0,447 31,5/68,5 93,2/1,8 4

50 10 55 0,403 37/63 98,7/1,3

20 8 27 0,98 44,2/55,8 98,2/1,5

30 8 43 1,22 93/7 - 98,7/1,3
...... b QU PSRRI SRS PPN S




FIG. 17 - CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION
DE NAN /N03H =0,l (25 AUMENTOS ) .

FIG. 18 - CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION
DE NAN/ N03H = 0,2 (25 AUMENTOS ) .
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FIG. 19 - CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION
DE NAN/N03H = 0,6 (25 AUMENTOS ) .

FIG. 20 .- CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION
DE NAN /NO3H = 0,7 (25 AUMENTOS ).
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FIG. 21 - CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION
3

DE NAN/NO_H = 0,8 (25 AUMENTOS ).

FIG. 22 - CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION

DE NAN /N03H = 1,4 (25 AUMENTOS ).
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F1G. 23 - CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION
DE NAN/N03H = 2 (25 AUMENTOS ).

FIG. 24 - CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION
DE NAN/NO3H = 2,5 (25 AUMENTOS ).
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FIG. 25- CRISTALES DE NAN FORMADOS PARA UNA RELACION
DE NAN/ NOgH = 3 ( 25 AUMENTOS )



figura 7, se introducfan 150 grs. de NAN a los que se afiadfa
los mililitros necesarios de disolucién del radioisétopo corres
pondiente utilizado como trazadori se adicionaba ademds 225 ml, -
de dcido nfitrico concentrade y se calentaba la mezcla, pasande
disolucién de calefaccién por la camisa del aparato, hasta
80¢Cy se enfria entonces con mezcla frigor{fica hasta tempera-
turas comprendidas entre 1092C y 139C. Se succiona entonces el
1f{quido sobrenadante de la cristalizacién y se toman muestras
de &1, Sobre los cristales de NAN formados se vuelve a afladir
la misma cantidad de &cido nftrico y se repite la operacién
succiondndose al final otro volumen similar de 1fquido sobrena
dante, Se realiza varias veces la misma operacién sobre el mis
mo NAN de modo que cada vez se descontamina éste un poco més

de los productos de fisién, que son arrastrados con el lfquide
sobrenadante que se succiona., Finalmente, sobre los cristales
de NAN se afiaden 200 ml, de agua y se calienta para disolverles
y de esté disolucién se toman muestras para analizar la canti-
dad del radioisétopo correspondiente que queda todavfa en los
‘cristales.

Los radioisétopos 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 descontaminacién del NAN utilizando
disolucidédn real de RAA,

Se preparé una disolucién 1,2} de aluminio y 1M de 4&cido ni
trico de la que se tom§ sendas veces 330 ml, y se trazé sucesi
vamente con 1, 6 y 12 ml, de disolucién real de residuos de al
ta actividad, tomdndose muestras de estas disoluciones, Se con
centran, en el evaporador descrito en el p4rrafo 3.1.1l., hasta
100 ml, v se tomanmuestras de los destilados obtenidos, Los
100 ml, de disolucién concentrada se pasan al aparato de fu-
sién-cristalizacién donde se mezclan con 225 ml, de #dcido nitri
co concentrado, se calienta todo hasta B09C y luego se enfrfia
hasta 2¢C, succionﬁndése el 1fquido sobrenadante en la crista-

lizacién; esta operacidn se repite varias veces sobre los mis-



TATLA 4

o5

DESCONTAMINACION DEL NAN DFEL ESTRONCIO POR SUCESIVAS

FUSIONES-CRYSTALIZACIONES

.................... —emqeemmececa-

Vol. a1’ NOBH Sr-85
o

P L L L T T e Y - - e 4w w ah El:l-d—‘s{[%;ld—-‘glondn—-Lel—-—q
18r¥, 1fqguido succionado 199 2,12 13,1 83,734
20 n n 220 1,30 13,6 13,365
39 " " 192 3,70 13,5 1,987
lyo " " 252 2,34 13,4 0,652
50 " " 226 1,86 13,5 0,184
Nisolucién final del NAN 313 28,9 2,23 0,078

TALA 4.6
| DESCONTANTIAGTION MBI NAN DBL CESTIO POR SUCESTVAS
PUSTIONTS=CRTISTALI AN TONRS

Vol. a1t ¥o.1 | Cs-137

..................... S U C..2 9 30 N €/ 9 38 NN 0.0 300 NN V50 T
15T 1fquido succionado 194 3,26 12,6 79,043
20 " " 21k 2,09 13,1 16,541
e " " 237 2,09 13,3 3,713
Le " " 232 1,63 12,9 0,579
50 " " 227 1,63 13,2 1 0,093
6@ " n 237 2,56 13,2 0,027
o n " 226 2,79 13,0 0,003
NDisolucidén final del MNAN 302 Ly ,6 1,43 0,001




DESCONTAMINACTION NEL NAN

TABLA

b7

DEL TINCONIO-NIONIO POR SUCESIVAS
NUSTONES=-CRTISTAILTZACTONES

Fe————- s B cmmeegeemm——————
Vol. a1t NOSH | Zr-Nb-95
meemeeemm AU N ¢..- 79 B I -2 79 3 N ¢.. l--w---igl-_--.
18¥ ,1fquido succionade 217 3,25 12,7 84,890
20 " " 209 2,32 13,2 9,613
§3q " n 210 2,56 13,3 3,025
o " n 224 1,%6 13,3 { 0,786 |
'5e " " 195 1,86 | 13,2 | 0,377 |
69 " " 266 4,65 i 13,0 i 0,384 |
7 " n 231 2,32 § 13,1 | 0,292 |
180 " " 231 2,79 | 12,9 . 0,231 !
.90 " " 220 2,32 | 13,0 0,123 |
1o " n io227 1,86 ! 13,1 0,122 ;
;Disolucién £inal del NAN ; 280 E 25,80 : i, 26 0,157
TATLA 4.8
PESCONTANTYACION PEL NAN DEL MERCURIO POR SUCESTVAS
FUSTONES=CRISTALI”ACTONTS o
———————y - e e —————————
{ Vol. a1l O, Hg-203 |
SN X ¢.: 19 W X €= Y2 Y9 B F-L-z--,----g:z.--;
}Lgf 1fquido succionado 128 1,67 13,1 53,350 *
229 n " 272 2,00 13,3 39,786 s
30 " ne 242 2,00 | 13,1 5,769
o " n 223 2,80 § 10,4 0,569 |
50 " " 258 | 1,60 { 13,2 | 0,300 !
69 " " 187 § 1,00 | 13,1 § 0,088 |
70 " " 262 | 2,20 | 13,1 | 0,067 2
;89 .n "o 253 1 2,20 12,5 i 0,029 E
9¢ n " 215 ¢ 1,60 { 13,1 | 0,021 |
1100 " " 227 1,20 ; 13,2 { 0,009
‘Disolucién final del NAN : 292 | 30,00 | 1,6 0,013 °



mos cristales de NAN afitadiendo cada vez 225 ml, de dcido nftri
co 13,5M y enfriando entre - 1°C y 32C. Finalmente, se afiade

al fusore-cristalizador 130 ml, de agua y se disuelve el NAN,
separdndose una disolucién de la que se toma muestra para anali
zar, Los resultados obtenidos de estas experiencias se dan en
las tablas 4,9 - 4,12 ,

En otra operacidédn se trabajéd con 330 ml, de residuos reales
de alta actividad, procedentes de la celda caliente M-l de la
JEN, como alimentacién, Se éoncentraron hasta 100 ml, obteniég
dose un destilado del que se toma muestraj y la disolucién con
centrada sé pasa al aparato de fusién-cristalizaciédn donde se
realizan varias operaciones afiadiendo en cada una 225 ml. de
4cido nftrico concentrado y succiondndose una cantidad de 1{-
quido sobrenadante que lleva consigo gran parte de los produce
tos de fisién, Finalmente, los cristales de NAN se disuelven
con 200 ml, de agua y de esta disolucién se toma la correspon-

diente muestra,

L0s resultados de esta experiencia se muestran en las tablas
4,13 v 4.14 y los espectros gamma de los lfquidos separados

pueden observarse en las figuras 26 a 37,

Una vez que se ha sacado del aparato todas las disoluciones
y cristales que contenfa se lava éste con distintas sustancias
para observar hasta qué punto se contamina el acero inoxidable

con los productos de fisién,

Primeramente, se afiladen al evaporador 500 ml, de agua y se
tienen allf, agitando por borboteo de aire, durante 15 minutos;
al cabo de los cuales se pasan al fusor-cristalizador, donde
primero se calientan hasta 60°C y luego se enfrfan hasta 30¢C,

agitando siempre por borboteo con aire; y, finalmente, se guc-

cionan a través del tanque de almacenamiento que contuvo los
l{quidos que arrastraban consigo los productos de fisién. Pos-
teridrmente, ée atiaden sobre el mismo aparato 200 ml, de NaOH
24 realizdndose las mismas operaciones que con el agua ante-
riormente, el mismo modo se hace luego con una disolucién 1M
de tartrato disédico (200 ml.). Finalmente, se lava el aparato
igualmente con 200 ml, de dcido fosfdérico 2M, De todos estos

1fquidos que salen del lavado del aparato se toman muestras ra



TATLA

k.9

DEQCOFTAMIVACION DEL Yég DE UNA DISOLUCION TRAZADA CON 1 ml. DE RAA

voi. | a1 nogu| /3 v
ALTHONTACION 330 32.h 1 7.3.107 1,1.107
- 3 -
ho = o an 923?&529 —--—-at—-‘n--]-'zg-qp--on-uq-‘ggéq-—-%g-—u—u-ﬂ—--——----—q
1Y 1{quido succionado 230 2,421{ 10,91} 5,1.107 3.9.106
20 " n 210 0,881} 11,4} 1,2.107 2,2;106
3e n " 234} 0,60} 12,9} 1,7.10 3,2.10°
ko " " 2t5| 0,771 13,01 6,2.10 9,4.10"
5¢ " " 210 0,72 13,0 1.7‘105 3'30101‘
6o " " 220 0,63} 12,91 5,2.10 7,4.103 |
Disolucién final de NAN| 2%0} 35,50 3,16! 5,8.10 9,0.10°
e dlh o o o 0 - W - - - — - - - - v w wp ols an on = « v o ww > o wn = ad v . o> - B Y L T
TAPLA 4,10
DESCONTANTINACION DEL NAN DE UNA DISOLUCTON TRATADA CON 6 ml, DE RAA,
.4r~~--q ---- ;-- ‘---—.g ------ ---q---------‘
vol.| a1’ | wosn; 2@ 3
H

——— e mmmmmm———— comep{mi)] (gx/1)4 (¥} (dpm/mi) | (dpu/m1)
ALTHENTACTION 330] 32,4 1 {4,2,108 6,7.007
 eeem ~DIITIRADO . aepo203dzo 10283 1502207 1 _9,0.207
1°%¥ 1f{quide succionado 230 2,79 10,7{ 2,8.108 h,9.107!
2¢ " " 190 1,23 12,21 6,6.107 1,0.107
30 " " 245 1,08] 12,6} 1,3.107 2,0.10%
he " " 205} 1,15} 12,61 3,0.10% | 4,6.105
50 " " 250! 1,37{ 12,8} 2,9.10° | 1,3,105!
Disolucién final del NAN 2au% ns,30 | 2,724 1,6.105 2,6.10% !
----------------- u—-—----L------——-———d-—--n-ﬂi—-ou---o—-------.----2




T CASUEAT T ATON ORT, NAN DR TNIA mreqgr v 0 S HA oott 12 n), TE RAA.

—-—-—1—-.—-.-——.---n-—-_...—-.----.-__——...-..-—.——w-.-——

vol., | A1t | -0, 3 Y

(n1) | (or/1) | ) | coon/mn) | (ape/ml)

———-—-——-———-——--———--———-—-—1 ————— -ﬁ-————:—-——- - wu oo e e - - -—-—-—--1 — . - - e
- e T - O 7
AT ™ITAC 0T 330 h,l 1 Uy 2010 9 ,").10
¥
HTAPTLANO 195 - ¢ 0,35 ] ",5.103 § 2,7.103
..._......._,_..._..-...__--_—-—.-_-,-—.-1..____.‘_...........__1___ [ T A i e T

- 8r 1faguid o $ et 25 60 ] G =4 1 > o o~ 7
i—. ldquido succionndo 22F N,6C , O 750410 2,610
22 2,0,107

7
2,5,10¢ [}’(\)'106

W
2
X
W
>t
)
S
W D
W
S
- -
W
.
H
2
(&
h

fie " " pho b0, 5,1 3,5.107F 1,3.107

5o " " 230 n,€1 3,11 1,5.10%0 2,6.10%

Tisolucidn Tinal del VAN | 277 ey ho 3,2 3,8 .;’.O5 S Gy5.1 &
S g | S U J.-___....Jk__._._..-_..__j"...._.__._...__..4

TADILA 12

TACTONES D DESCCTTRAIITTACT AT CUMITN0S PAMA L DE OTILANDG DE LA

COORIITRACTON 7 TATA LA TTENLIICTNNT “TNAL DL, WAN NDRESTUNS HD

VATTAR TUSTOHACRTISTALT ACTOITNS DI T,A8 WUDENTTIOTAS NTALTTADAS

L]

SO DTSQLIIGTRITIR TTATADAT ONON T A A,

e e
o B - ¥
. e
oo o= e oes - - o - . - - — e = . S e e - . - ————._.-...-_—_—_—-——-—L—————.—————-‘. - - —— e v e

v t
NTCSOLUCTCIT TNATADA Destiledo 1,38.10- 2,08, Ok
’

0T 1 ml, de TMAA, NDisolucidn Tinal del NAN L

NTSQLIETOT TRATADA estilado 1,69,105 1,10,107
O 6 ml. de RAA, Disolucidn inal del MNAN i 3,54k,103 3,&8.103

e e e e e e e e m E m EE w B v W Cmo Gm G e Sw e A P W W G e b v M Aa S S o bw Gae G S e [ e A e cou ew Ga WD e e ] e W W SR G e e e

NTAOLUCIOYT TRATADA | Destilado 1,30.105 | 6,3h.10"
CON 12 mi, de NAL. { Disolucién final el VAN ; 1,094,103} 1,701,103
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FACTORES DE DESCONTAMINACION
REALLIZADA CON

TABLA 4,14

OBTENTDOS EN LA OPERACION |
RAA REALES

PO ED @B 4B G5 G @D @ Tb wm w» o o=

DESTILADO

N L L L L

DISOLUCION
FINAL DE NAN

hpes @ G W W an o ap e 9n Wb - w

—----n-—1

o a0 o> "= W - o - -

2
9,65,10

CTTTTTTTT

1,59.10"

o> w0 40w @ " = - w

2
9,43,10

S S

F.D. Zr

7,8.10“

4,18.10%

o o» «n o0 w» @ W an o> W o

F.0. Ru

e - - - - an-

1,16.10“

6,224.102

hboeaceccceoacaas

e Rt

F.D., Cs

o o> o oy >« » o> o> o

3,92.10°

3'800102

e o0 on aw an @ «@ 2w o o

F.D, B2

’”--‘----4

4,542,107

9,20,102

---‘---.-J
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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 - 41 ,

L,2,6, Estudio sobre la descontaminacién del NAN en contfinuo.

El aparato propuesto (fig. 11) para descontaminar el NAN de
forma contf{nua se describe en el pdrrafo 3.,1.7. La operacién
en dicho aparato se realiza tomando 700 ml, de disolucién de
NAN A4 trazada con RAA y caliente que se introduce en el reci-
piente F; se deja enfriar y por la parte superior del refrige-
rante R se afladen a F 700 ml, de 4cido nftrico 13,5, volumen
suficiente para que la disolucién alcance el rebosadero s. En
el recipiente E se introducen 500 ml, de 4£cido nftrico 13,5m
y se empieza a calentar F y a refrigerar con agua R poniendo,
ademds, en marcha el agitador helicoidal, T. Cuando ha fundido
el NAN que hay en F y comienzan a aparecer cristales en R, que
son empujados hacia abajo por el agitador helicoidal, T, se em
pieza a calentar el recipiente E, en el que la velocidad de
destilacién del 4cido nftrico es de 350 ml,/hr, El aparato pues
to asf en marcha sigue funcionandeo continuamente hasta que se

da por finalizada la operacién.

En el proceso se pueden diferenciar dos ciclos, el del 4ci-
do nftrico y el del NAN; este filtimo producto se funde en F y
como disoluciédn caliente asciende por el refrigerante R donde
se enfrfa y se forman cristales de NAN que por ser més densos
vuelven a caer al recipiente F ayudados en su descenso por el
agitador T3 aquf vuelven a encontrarse con 4cido nftrico nuevo
y caliente y vuelven a fundirse comenzando de nuevo el ciclo,
El 4cido nftrico caliente en el recipiente ¥ asciende por el
refrigerante R y sale por el rebosadero s llegando frfo, y
arrastrando consigo los productos de fisién y la pequefia canti
dad de aluminio soluble en é1, al recipiente L, donde destila
el azebtropo de normalidad 13,5 que se condensa en el refrige-
rante C cayendo a través de la tuberfa b al recipiente F donde
vuelve a comenzar su ciclo volviendo a descontaminar el NAN de

los productos de fisién,

e este modo, al cabo de cierto tiempo, la mayor parte del
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NAN se encuentra en el calderfn F descontaminado de los produc

tos de fisién que se hallan en el recipiente E,

Cada operacién dura 10,5 horas, Se toma una muestra del 1{-
quido en el rebosadero s cada 90 minutos y en ellas se determi
na el aluminio y la actividad gamma, Los resultados promedio de

tres operaciones se representan en la figura 42,

Finalizada la operacién y después de enfriado el sistema, se
separa el dcido nftrico del NAN en ambos recipientes (E y F).
Los cristales de NAN que quedan en cada calderin se disueiven
en 1000 ml, de agua cada uno, Kl balance final de radiactividad

y de nitrato de aluminio se da en la tabla 4,16 ,

4,3, CONCENTRATTON DE LOS P.F, Y RECUP PACTON DEL ACITDO NITRICO

Las disoluciones nftricas que se han ido separando en las
experiencias anteriores llevan consigo la mayor parte de los
productos de fisién y tienen entre i y 2 gr. de aluminio/1.,
por lo que pueden ser concentrados unas 20 veces destildndose
el dcido nftrico concentrado que puede scr reciclado para las

nuevas fusiones-cristali=zaciones del NAN,

LLos tres litros obtenidos de disolucién nftrica con los pro
ductos de fisién en las tres experiencias realizadas con disoe
luciones sintéticas trazadas con residuos de alta actividad
(pdrrafo 4.2.5.), se concentraron hasta 150 ml., obteniéndose
2,800 ml, de destilado. Los 150 ml, de disolucién concentrada
se vuelven a basar al fusor-cristalizador y se enfrfan hasta
7¢C, se succionan entonces 80 ml, de lfquido sobrenadante que
contienen los productos de fisidn, Sobre los cristales de NAN
se afiaden 200 ml. de agua, se calienta a 80?C y se obtienen
210 ml, de disolucidédn de nitrato de aluminio, Los resultados

de esta experiencia se dan en la tabla 4,17 ,

De la experiencia realizada con disolucién real de residuos
de alta actividad se tienen 2 litros de dcido nftrico concen-
trado que llevan consigo los productos de fisién, Esta disolu-

cién se concentra también unas 20 veces obteniéndose 1880 ml,
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STETTHMA FASE VOLUEN | NAN ACTTVIDAD
GAM¥A TOTAL
e —————— i S Jo_(ni.) 4 (er)y __(depema)
Liquida 510 | 2,k 6.10"
NOSH 13, 5M
Calderd{n E = |jre=Rccumcaaax N - o T L LT e .
§611da 1000% 89 1,12.10"
1TAN
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de destilado (&cido nfitrico 13,5M). La disolucién concentrada
se pasa al fusor-cristalizador y se enfrfa hasta 8¢, separdn-
dJie-entonces 70 ml, de lfquido sobrenadante, Fl NAN cristali-
zado se disuelve en agua y se obtienen 50 ml, de disolucién,
Los resultados de esta experiencia vienen dados en la tabla
4,18 , En las figuras 43 -« 45 pueden observarse los espectros
gamma de estas disoluciones, i

k.4, COPRECIPYITACION DE LOS NITRATOS DE ALUMINIO Y ESTRONCIO

Una vez que se tiene una disolucién concentrada de los pro-
ductos de fisién con pequefla cantidad de aluminio, podrfa ser
interesante volver a concentraf esta disolucién y coprecipitar
con 4cido nftrico muy concentrado (fumante) los nitratos de
aluminio y estroncio (féngase en cuenta que hasta aquf los pro
ductos de fisién se han podido concentrar 60 veces; se han con
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 ltimo también precipitarfa aquf debido a que su con=-

centracién en la solucién ha aumentado notablemente,

Para comprobar si esta idea se podfa llevar a la prdctica
con buen éxito se realizaron unas experiencias, En la primeras,
un litro de 4cido nftrico 13,5M, saturado de aluminio y con 10
mg. de estroncio y trazado con estroncio-85, se concentra hasta
100 ml, y la disoluciédn concentrada se enfrfa hasta 102C, Se
secpara el precipitado del lfquido por filtracién y el primero
se disuelve en agua y se afora esta disolucién a 100 ml, tomdg
dose una muestra de ella, £l lfquido filtrado tiene un volumen
de 75 ml, v se vuelve a concentrar hasta 25 ml, afladiéndose en
tonces otros 25 ml, de 4cido nf{trico fumante (23N) y enfriande
la mezcla hasta 102C para que cristalice el NANj; se filtra, y
el 1{f{quido filtrado se afora con agua hasta 100 ml, de los que
se toma una muestra, Este segundo precipitado se disuelve en
agua y la disolucién 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
83,2% quedando el resto en el lfquido filtrado.
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Se realizé una segunda experiencia para otra concentracién
mayor de estroncio, Se tomaron 438 ml, de 4cido nftrice 13,5m
conteniendo 60 gr, de NAN y 20 mg. de estroncio y trazado con
estroncio-85, Se enfrfa todo ello hasta 29C, filtrando y obte=
niéndose un precipitado, 1, y un filtrado, 2. El precipitado 1
se trata sobre el mismo filtro con 100 ml. de 4cido nftrico
13,51 y caliente hasta disolucién completaj esta disolucién se
vuelve a enfriar y se separan el precipitado, 3, y el filtrado,
Iy esta operacién ha servido para lavar el precipitado 1 del
estroncio que pudiera haber quedado retenido en €1, £l precipi
tado 3 se disuelve en agua afordndose esta disolucién a 100 ml,.
de los que se toma una muestra, Los filtrados 2 y 4, que llevan
el estroncio, se ﬁézclan dando un volumen total de 200 ml,, que
se concentran hasta 10 ml,; y a esta disolucién concentrada se
afiaden otros 10 ml, de &cido nftrico fumante y se enfrfa hasta
0¢C, filtrando y separando el precipitado, 5, y el filtrado, 6,
El precipitado 5 se disuelve en agua y se afora a 100 ml,, to-
m4dndose una muestra de esta disolucién., Los 20 ml, del filtra-
do 6 se aforan a 100 ml, y de ellos se toma otra muestra, LoOS
resultados.del contaje gamma efectuado sobre las muestras toma
das de esta experiencia nos reflejan que el 94,6% del estroncio
queda en cl precipitado 5 junto con el nitrato de aluminio,

i’ste método, pues, podrfa ser un camino para separar el es=-
troncio de los productos de fisién si en su separacién por ex-

traccién lfquido-1{f{quido surgieran dificultades insalvables,

k,5. DESTRUCCTON DEL ACLINU NITRICO

Los productos de fisién se encuentran ya concentrados en
una disolucién con pequefia cantidad de aluminio por lo que éste
ya no interferird en los procesos de separacién de aquéllos,
Sin embargo, ahora existe con los productos de fisién una gran
cantidad de dcido nftrico concentrado que tampoco resulta inte
resante para separar los P.,F, segin los métodos mds destacados
por la bibliograffa. As{ pues, se hizo necesario destruir el
4cido nitrico de la disolucién, dando vapores nitrosos, que se
desprenden, con lo que tamhiédn se concentran algo mds los pro-

ductos de fisién.



Se realizaron unas experiencias, pues, de destruccién del
4cido nftrico con azdcar, producto comercial, variando la rela
cién molar de los reaccionantes para observar cudl era la més
conveniente para destruir el médximo de 4cido nftrico. La reac-
éidn se verificaba en un matraz de vidrio a 80?C y utilizando

3

metavanadato aménico, en concentracién de 5.10 “m, como catali
zador, La duracién de la reacciédn era de cinc&ﬁhoras. Las rela
ciones molares 4cido nf{trico/azdcar estudiadas variaban entre

14 y 32, Los resultados obtenidos se dan en la tahla 4,19 don=-
de se observa que la mejor relaciédn molar estd comprendida en-
tre 21 y 23, reduciéndose la molaridad del 4cido nftrico en es

tas condiciones desde 13% a O0,1M,

4,5.,1. Separacién del mercurio de la disolucién concentrada

de productos de fisién.

Cuando se traté una disolucidédn sintética concentrada de re=-
siduos de alta actividad, conteniendo:

Nitrato de estroncio cvieeeeesecee Oy 35 gr/1l,
Oxicloruro de Zirconio s.eee:e.es 1 gr/l,

molibdato aménico .eeecieccscesss 0,7 gr/l,

Nitrato de ce81i0 .sseesescsccsnse 1 gr/l,

nitrato de cerio (IV) cuiceseesess U5 gr/l,

Nitrato de bario cesscscsccesssss 0,3 gr/1,

Nitrato mercrico .sseeececcsesces 32,6 gr/l,

NARN Ceestcacersensirsscsenacess 18 gr/l,

Acido nftrico 600 coecs0o0ns0s s 13 M

con azficar para destruir el 4cido nfitrico resulté que al final
de la operacién quedaba en el matraz un precipitado blanco y

cristalino soluble en dcido nftrico a ebulliciédn. llabfa que sa
ber de qué estaba formado este precipitado y si arrastraba con

sigo algunos productos de risién y en qué cantidad.

Para obtener estos datos se realizaron varios ensayos afia-
diendo en un matraz 250 ml, de la disolucidén sintética anterior
con 53 gr., de azfdcar (relacién molar: 21) y con metavanadato
aménico como catali-adorj en cada ensayo se afiade ademds los
radioisétopos mcrcurio-203, estronecio-85, cerio-144 y cesio-137

respectivamente, como trazadores, La mezcla se calienta a re-



TAILA 4,19

DESTRUCCYION DEL ACIDO NITRITO CON A7UCAR.

Duracidén de la reaccién : 5 horas

Catalizador : VO,NII, 5,103 M
‘ RELACTON MOLAR NO5 PINAL | NO3 TTIAL
(Ac.nftrico/Azdcar) (gxr/1) (a)
et ittt b e dmmmmem —-————
ih 11,49 0,1855
16 11,41 c,184
18 11,28 0,182
20 9,61 0,155
22 6,88 0,111
24 Lé6,11 0,743
26 73,02 1,130
28 140,39 2,320
30 121,69 2,830
32 222,07 ' 3,580
L o e o o it o o e i e e e | T U —————d

TADLA 4,20

STPATACTON

DEL ERCURYO DE LOS PROVITCTNS DI FISTON
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flujo durante ocho horas a una temperatura de 80°C, Al final

de la operacién queda un lfquido sobrenadante y un precipitado
cristalino blanco perfectamente filtrable que se disuelve des-
puéds en 150 ml, de dcido nftrico concentrado. Se toman muestras
tanto del lfquido sobrenadante como de la disolucién del preci
pitado para contaje de los radioisétopos correspondientes y se
obtienen los resultados representados en la tabla 4,20, Se ob=
serva perfectamente en esta table que el precipitado formado es
de mercurio y que los demds radioisétopos probadoé no forman .
parte de é1 dado el bajo porcentaje de estos radioisétopos en
el preecipitado; porcentaje que podrfa disminuirse con varios la

vados del precipitado,

Por otra parte, al tratar de neutralizar el 1lfquido sobrena
dante de la precipitacién anterior aparece un precipitado blan
co a pH=2, que se disuelve en dcido y en disolucién de tartra-
to lo que hace pensar que pueda ser el aluminio que no esté
complejado con los productos formados en la descomposicidn del
azdcar ya que estos productos han debido precipitar con el mer
curio, l'ara corroborar nuestras suposiciones anteriores se to-
mé disolucidédn sintética sin contener mercurio y se tratéd con
azdcar sin que apareciera precipitade alguno, lo que era una
prueba méds de que el precipitado estaba formado por una sal de
este catiédn, ¥sta disolucién tratada con azfcar, que no conte=-
nfa mercurio, se podfa llevar hasta pil=10 sin que apareciera
precipitado alguno, por 1o que es de suponer que en este caso
el aluminio se encuentra complejado por los productos de la des
composicién del aiﬁcar; vy 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 oxidacidn
del azficar se habfa de comprobar el porcentaje del catién en .
el precipitado para ver si coincidfa con el habido en la sal
de tartrato u oxalato. Se tomaron, pues, 500 ml., de disolucién
sintética que se hicieron reaccionar con 106 gr. de azdcar. El
precipitado formado se filtré y se lavé varias veces con agua
destilada; el precipitado asf obtenido se secé en una estufa a

100¢2C durante toda una noche y se pesé§ obteniéndose 13 gr. de



precipitado seco., Fl1l andlisis qufmico realizado sobre el preci
pitado nos dié que &ste contenfa un 79,38% de mercurio y dado
que el oxalato merctirico contiene un 69,3% de mercurio; el mer
curioso, un 81,77% y el tartrato mercurioso un 72,83%, compues
tos éstos orgédnicos insolubles de mercurio, se ha de suponer
que el ién mercérico inicial en la disolucién es reducido a mer
curioso por el azdcar y precipita como tal con los tartratos y
oxalatos producidos en la oxidaciédn de aquéllaj por lo que el
precipitado que obtenemos es una mezcla de tartrato y oxalato

mercuriosos,

4,6, SEPARACTION DEL CESTO.

La disolucidn concentrada de productos de fisién queda aho~
ra con unas pequefias cantidades de dcido nftrico y de aluminio
y sin mercurio ni sustancias orgdnicas apreciables; asf, pues,
que se puede comenzar a separar de ella, como si fuera una di-

solucién Purex, los radioisétopos mds importantes,

La disolucidén asf{ preparada debe neutralizarse, para lo cual
se ha de afiadir previamente una pequefia cantidad de complejan-
te del aluminio por evitar que éste precipite como hidréxido,
Se afiade, pues, a la disolucién sintética, después de tratada
con azdcar y separado el mercurio, tartraro sédico hasta hacer
la 0,2n en tartrato. in el pdrrafo 4,1, se advirtié sobre el
perjuicio de complejar el aluminio con tartrato dado que al al
calinizar se forman sales de este anién que precipitan; pero
ésto depende de la concentraciédn utilizada de tartrato, y para
la pequefia concentracién empleada aquf se observé que la disolu
cién se puede elevar hasta un pH netamente alcalino sin que se
rebase la solubilidad del bitartrato sé8dico; no apareciendo,

por tanto, precipitado alguno,

h,6,1, Separacién del cesio por intercambio iénico de disolu=-

ciones de cesio,

Se realizaron diversos ensayos en discontfinuo con las resi-
nas cambiadoras Decalso F y Abedem TiA usdndose el aparato des
crito en el pdrrafo 3.3.1. y estudidndose las variables tempe-
ratura, tiempo de contacto entre la resina y la disolucién,

normalidad del dcido en la disolucién y el pH,.



¥l coeficiente de distribuciédn del cesio entre la resina y
la disolucién se expresa como cantidad del elemerito en la resi
na partido por su cantidad en la disoluciénj; pero dado que la
cantidad de cesio es medida contando la actividad de su radio-
isétopo 137, se expresard el coeficiente de distribucién pory

(Ai -vAf)/gra. de resina

Af/ml. de disolucién

donde Ai y Af son las actividades inicial y final, respectiva-

mente, del l1fquido en contacto con la resina,

Tiempo de contacto necesario para el intercambio iédnico

Se realizan diversas experiencias con las resinas Abedem
T4A y Decalso F tomando 0,5 grs, de éstas y mezcld&ndolas con
15 ml. de disolucién de cesio que contiene 0,3 gr/l. de cesio
portador, trazada con cesio-137 de alta actividad especf{fica,
en dcido nftrico 0,1M, La mezcla, en un frasco de pldstico, se
agita durante tiempos variables y, finalmente, se centrifuga

para separar ambas fases tomando muestra del 1fquido,

La variacién del coeficiencte de distribucién con el tiempo

de contacto se puede observar en la figura 46,

~

Influencia de la temperatura en la separacién del cesio

> Variando la temperatura se realizaron experiencias mezclan-
do 0,5 grs, de resina con 15 ml, de disolucién de cesio (0.63
gr/l.) a pH = U4, apitando durante dos horas y centrifugando
posteriormente para tomar muestras del 1fquido final, Los resul |
tados vienen expresados en la figura 47 donde se puede apreciar
la variacién del coeficiente de distribuciédn frente a la tem-

peratura,

En otras experiencias realizadas mezclando 0,5 grs. de Abe-
dem con 10 ml, de disolucién de nitrato de cesio (0,5 gr/l1l.)
en dcido nftrico 0,1M y verificando la misma operacién, de agi
tar y centrifugar, que anteriormente, se obtuvieron los resul-

tados que se observan tamhién en la figura 47,
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o 0,5 grs. de Decalso con 15mi. de disolucidn de Cesio (0,03 gr/l) a pH=4
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Fig. 47- 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 dife
rentes normalidades de 4cido nftrico y 0,03 gr. de cesio/litro;
se toman de ellas 15 ml, y se afiaden sobre 0,5 grs. de resina,
aritdndose la mezcla durante dos horas y centrifugéndose des=-
pués para tomar muestra del lfquido-claro. Los resultados obte
nidos se representan en la figura 48 donde puede observarse la
variacién del coeficiente de distribuciédn frente a la normali-
dad del 4cido en la disolucién,

Se realizaron otras experiencias similares, variando el pH}
observdndose los resultados obtenidos y la variacién del coefi

ciente de distribucién frente al pH en la figura 49,

Elucién de las resinas

La elucién del cesio de las resinas se realizé con las sa-
les aménicas acetato y nitrato; y las variables estudiadas fue
ron la temperatura y la concentracién de la disolucién amonia-

cal,

0,5 grs, de resina se mezclan con 15 ml, de disolucién con-
teniendo 0,5 grs. de cesio/litro y a pH=5, y se agita durante
dos horas, se centrifuga y se separa el lf{quido sobrenadante,
que contando su actividad del cesio-137, por diferencia con 1la
disolucién inicial, se sabe cudnto cesio qued§ en la resinaj
édsta se lava con 15 ml. de agua agitando durante una hora y se
vuelve a centrifugar, quedando as{ la resina cargada con cesio
y dispuesta para ser elufda con la sal aménica. Se trata enton
ces con 15 ml, de disolucidén de acetato o nitrato aménico, agi
tando la mezcla durante dos horas, centrifugando finalmente y
separando el 1lfquido en el que se cuenta la actividad del ce-
810-137. Los resultados obtenidos se representan en las figu-
ras 50 y 51,

4,6,2, Separacidn del cesio por intercambio idnico de disolum-
ciones sintéticas de R.A,A.

Se preparéd una disolucién sintética con los mismos componen
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tes y en iguales cantidades que los dados en el pdrrafo 4.5.1.}
se tratd esta disolucién con azdcar para destruir el £cido nf-
trico y separar el mercurio, y se llevé a pH = 6 ,

Con la disolucién as{ preparada y trazada con cesio-137 ee
realizaron unas experiencias mezclando 10 ml, de esta disolu-
c¢idn con 0,5 grs. de resinas agitando durinte dos horas y cens
trifugando para tomar muestra del lfquido final, Los resultados
obtenidos dieron unos coeficientes de distribucién del cesio
en la resina de 1,660 para el Abedem TiA y de 6,2 para el Decal
so F, .

El bajo coeficiente de distribucién obtenido con el Decalso
hizo pensar que algunos iones de la disolucién sintética inter
ferfan en la separacién del cesio o bien que la alta concentra
cién de este elemento influfa tan negativamente en el coeficien
te de distribuciédn, por lo que se realizaron unas experiencias

de separacién de cesio con Decalso para estudiar el problema,

Influencia de la concentracién de cesio en el coeficiente de
distribucién,

Para observar la influencia de la concentracién del cesio
sobre el coeficiente de distribucién en Decalso se realizaron
experiencias para diversas concentraciones de este elemento,
unas con disoluciones puras de cesio y otras con disoluciones
sintéticas que se iban diluyendo para variar la concentracién
de cesio. E1 pH de las disoluciones era de 6, el tiempo de agi
taciédn de dos horas, la cantidad de resina de 0,5 grs, y la
cantidad de disolucién de 10 ml, Los resultados obtenidos se

representan en la figura 52 donde puede apreciarse claramente

que, si bien la goncentracién de cesio siempre inflmye en el

coeficiente de distribucidén, el valor de este coeficiente que
se obtiene para una disolucién conteniendo 1 gr. de cesio/li
tro es supérior a 1000, en tanto que para esta misma concentra
cién de cesio en la disolucién sintética el valor del coefi=
ciente de distribucidén obtenido es de 6 aproximadamente,
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Por 1o tanto, se hubo de pensar que aparte de la concentra-
cién del cesio existfan algunas sustancias en la disolucién
sintética que influfan notablemente en la separacidn del cesio

con Decalso.

Influencia de los iones contenidos en los R,A.,A, sobre el

coeficiente de distribucién del cesio con Decalso,

Se pensé que los iones que podrfan influir m4s notablemente

en la separacién de cesio con Decalso serfan:

Ién amonio.- Ya que la eluciédn del cesio de la resina se ve
rificaba con sales aménicas, la pequefia cantidad de ién amonio
(2’0.06 gr/l,) existente en la disolucién sintética podrfa ha=
cer disminuir el coeficiente de distribucién del cesio en

pvecalso,

I8n tartrato.- Ya que se utiliza como complejante del alumi
nio y el Decalso es un alumino-silicato sintético se pensé que
también este ién podrfa influir.

Ién sodio.- Por su semejanza qufmica con los iones cesio y
amonio se pensé que la cantidad de sodio utilizada para neutra
lizar la disolucidédn harfa disminuir notablemente el coeficiente

de distribucién del cesio.

Se prepararon, pues, cuatro disoluciones distintas contenien
do diversos iones de la disolucién sintética de R,A,A. y 0,5
gr, de cesio/litro, se trazaron con cesio-137, se tomaron 10
ml, de ellas y se mezclaron con u,5 grs, de Decalso agitdndose
durante dos horas y centrifugdndose para tomar muestra del 1{=-
quido final, Los resultados obtenidos se dan en la tabla 4,21,
donde se puede observar que son en las dos filtimas disolucio-
nes en las que disminuye notableumente el coeficiente de distri
bucién y en ambas se encuentra como sustancia comtin el 4cido
tartdrico. As{, pues, se puede suponer que en la separacién del
cesio eon NDecalso influye el iédn tartrato o la cantidad de so-
dio que se utilizé para llevar al pH deseado el dcido tartdri-

co afladido a la disolucién.



TABLA

L,21

INFLUENCIA DE DIVERSAS SUSTANCIAS EN EL COEFICIENTE DB
DISTRIBUCION DEL CESIO EN DECALSO

Cantidad de resina: 0,5
Ccantidad de disolucidn:

8T.
lo0 mlo

Tiempo de agitacién: 2 horas

ot amom e~ amn--- “““---1
Composicidn de
la disolucién

-—---—-—-------———*~—-1
uB=- U,5 gr/l
Sr- 0,15 gr/1

Ca- v,5 gr/1
Mo- O,4 gr/1
NHZ 0,06 gr/1
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Cs- 0,5 gr/l
Zr- 0,22 gr/1
Ac.tartdrico: 0,2M
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Tnfluencia de los iones tartrato y sodio en la separacién

del cesio con NDecalso,

Se prepararon dos disoluciones, una de 4cido tartdrico y
otra de nitrato sé8dico; de ellas se tomaron diversas cantida-
des que se unieron a disolucién de cesio (0,4 gr/l1.), se trazé
esta disolucidédn con cesio-137 y se llevé 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 agité la mezcla durante dos horas, cen

trifugdndose finalmente para tomar muestra del 1lfquido final,

l.La variacién del coeficiente de distribucién del cesio en
Decalso, obtenida de los resultados experimentales puede obser

varse en la figura 53,

Se concluye de estos resultados que la separacién del cesio
con Necalso se ve interferida por diversas sustancias que se
encuentran en la disolucién acompaifiando al cesio, entre las que
destaca el ién tartrato complejante del aluminio; y, dado que
el coeficiente de distribucidn del cesio es mucho mayor en Abe
dem gque en Decalso para las mismas condiciones de la disolu=-
cién de R,A,aA, habrd de usarse el primero en la separacién del

cesio,

4,6.3. Separacién del cesio cn contfnuo,

Una vez realizadas las experiencias sobre la separacién del
cesio por intercambio iénico habiendo estudiado las principa-
les variables que pueden influir, se deseé§ observar la separa-

cién del cesio en una operacién contfnua,

Se eligid para la experiencia la resina Abedem TiA ya que
con el pecalso, como se ha dicho en el pédrrafo anterior, no se

obtenfan grandes coeficientes de distribucién,
Asf{, pues, se tomé una columna de las que se describen en
el pdrrafo 3.3.2 y se introdujo en ella 4,5 gramos de Abedem

1TiA que formaba un lecho de 5 ml, de volumen,

Una vez acondicionada la columna se comenzé a pasar disolu-
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cién sintética de RAA trazada con residuos reales y a un pH=6,
El caudal de paso de la disolucién a través del lecho de resina
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 as{ la curva de
carga que representa la figura 54, De una muestra, tomada cuan
do habfan pasado a tra vés de la columna 102 ml, de efluente,
se realizd un espectro gamma para observar la cantidad de ce-
sio que pasaba acompafiando a los demds productos de fisién,

En las figuras 55 y 56 se dan los espectros de la disolucién
de alimentacidn a la columna y de efluente que sale, respecti-

vamente,

Una vez que se habfa cargado de cesio la columna se lavé

3 veces de forma descendente con 3U ml, de agua,

La elucién del cesio en la columna ee verificé con acetato
aménico 5M pasando a través del lecho con un caudal de 0,07
ml/min, La curva de elucién obtenida se da en la figura 57,
Del efluente se tomé una muestra cuando habfan pasado 30 ml,, '
de la que se hizo un espectro gamma (fig. 58) para observar

los productos de fisién que pudieran acompaflar al cesio.,

L,7. SEPARAUION DEL ESTRONCIO

Siguiendo la bibliogfafialaa realiza la extr@ccién l{quido-
~1lfquido del estroncio, con dcido di-2«etil-hexil-fosférico, en
tres ciclos de extraccién-reextraccién a distinto pH, segtn el
esquema sigui;ntoz

ALt 29r./l.j
COHIrN O2M
Sr-90, Ce-144
ydemas P.F.
pH =5 Sr—90
Ce—144 Sr-90
r— y T.R. pH=5
pH=
er H .
1= Ciclo de 22 Ciclo de 3¢ Ciclo'de
extraccion. extraccidn. *1 Purificacion -
' de estroncio
Refinado -
I o NOsHIN ‘ NOsH2N
Al3*w 29/ Ce-144 Sr—90
C,0cH7 RN
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Se prepara una disolucién sintética conteniendo:

Estroncio : 0,5 gr/1,
tesio : 0,6 gr/l,
Cerio : 0,6 gr/l,
Bario s 0,25 gr/1,
Aluminio : 3 gr/l.,
Tartrato séddico : 0,2 #

que se traza sucesivamente con los radioisétopos cerio-14k y
estroncio-85 para realizar las primeras experiencias y con di-

solucién real de rAA para las dltimas expsriencias.

4,7.1, Influencia del pH de la disolucién

La extraccién, tanto del cesio como del estroncio, varia no
tablemente con el pHy para observar esta variacién se realiza-
ron experiencias trazando la disoclucién sintética anterior con

cada uno de estos radioisétopos.

Las condiciones de operacién fueron:

. Relacién de fases orgdnica/acuosa : 1/1

» Tiempo de contacto t 2 min,

. Tiempo de sedimentacién + 15 min,

. Fase orgdnica: D2FEHPH 0,2¢M, TBP 0,15+ y D2EHPNa 0,081k en
Shell-Sol-T,

. Fase acuosa : Disolucidn sintética a distinto pH

Las experiencias se realizaron con embudos de decantacién

provistos de un agitador movida por un motor eléctrico,

La variacién del coeficiente de extraccién frente al pll se=-

gdn los resultados obtenidos, puede observarse en la figura 59,

4,7.2, Separacidn del estroncio por extraccién lfquido-lfquido

Primer ciclo de extraccidén

-

La disoluciédn sintética se lleva a pli=5 y se traza con es=
troncio-85. Con esta disolucién as{ preparada y con una disolu
cién orgdnica conteniendo D2EHPH 0,2+, TBP 0,15M y D2EHPNa
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L 4

0,081 en Shell-Sol-T se realizan las experiencias en los embu

dos de decantacién y con las siguientes condiciones:

L2

Némero de etapas de extraccién
Tiempo de contacto

Tiempo de sedimentacién

$
H

4
3 mino
20 min,

Relacién de fasee orgdnica/acuosa : 40/20 (en ml,)

La extraccién se verifica en contracorriente y después de

realizar 14 equilibrios y obteniendo en todos una constancia de

cantidad de estroncio en las corrientes de salida de la baterfa

de extraccién tanto orgdnica como acuosa, se toman muestras de

ambas fases en las cuatro etapas obteniéndose los resultados

expuestos en la tabla 4,22 .

La reextraccién del estroncio de la fase orgdnica se reali-

za con 4cido nftrico 2N, con las siguientes condiciones;

Némero de etapas : s U

Tiempo de contacto :t 3 min,

Tiempo de sedimentacidén : 15 min,
Relacién de fases, org/ac. 1 40O/8 (en ml,)

Al llegar al equilibrio se obtienen los resultados expresa-
dos en la tabla 4,23 R

Segundo ciclo de extraccidn

290 ml,,

La fase acuosa salida de la reextraccién del primer ciclo,

se diluye con disolucién sintética hasta 1 litro. La

disolucién total se lleva hasta pli=2 con NaOH 5M; y, una vez

as{ preparada se utiliza como alimentacidén para la extraccién

del segundo

nes y segtn

Nédmero de etapas de extraccién
N@mero de etapas de lavado

el esquema de la figura 60:

s b
t 3

ciclo; que se verifica con las siguientes condicio

Fase orgdnicas D2EHPH O0,2mM, TBP 0,15M y D2EHPNa 0,081M

Fase acuosa de lavado : NO.,Na 2N

3

pH=2

Fase acuosa de alimentacién j3 la descrita arriba

Tiempo de contacto t 3 min,

Tiempo de sedimentacién : 15 min,

Relacién de fases, Alimentacién/org/lavado

.
*

hO/lO/iO (en mi1,)



TABLA 4,22

COEFICIENTES pr DISTRIBUCION DEL ESTRONCIO EN CADA ETAPA
_DEL PRIMER CICLO DE EXTRACCION

ETAPA PH FINAL DE LA

DTsuL,UCION ACUOSA K
1 4,38 10,45
2 4,32 4,30
3 h'zs 1,1&
L 4,26 1,27

TABLA 4.23

COEFICTENTES DE DISTRIRBUCION Dki ESTRONCIO EN CADA ETAPA
DEL PRIMER CICLO DE REEXTRACCION

Fase orgdnica: La de salida de la reextraccién
.'ase acuosa; N03H 2N

Tiempo de aritaciédn: 3 minutos

iiempo de sedimentacidn: 15 minutos

iielacidn de fases org/ac. 1 5/1

ETAPA K

1 0,00067

2 U,uGlll
3 U,V0577
4
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FIG. 6U - ESQUEMA DE LA EXTRACCTON Y LAVANDO DEL SEGUNDO CICLO

Cuando se llega al equilibrio del sistema se toma muestra de
ambas fases en todas las etapas, obteniéndose los resultados

expresados en la tabla 4,24

Con la orgdnica separada en la extracciédn anterior se reali
za la reextracciédn del segundo ciclo. Debido a que se tiene PO
co volumen de esta fase y no se puede diluir ya que existe muy
pequefia cantidad de estroncio-85 en ella y, si se diluye, este
radioisdtopo no serfa detectado por los contadores gamma; se
han realizado solamente tres equilibrios para esta reextraccién'
con los que, si bien no obtendremos resultados cuantitativos
por haber poca actividad en la fase orgdnica de alimentacién,

s{ serdn indicativos.

Las condiciones de 1la reexpraccién son

« Nf@mero de etapas :t 3
la salida de la extraccién

. Fase orgédnica

. Fase acuosa H NOBH 2N
« Tiempo de contacto t 3 min,
« Tiempo de sedimentacién t 15 min,

. Relacién de fases org/ac. : 40/8 (En ml,)

Los resultados obtenidos se dan en la tabla 4,25, donde se
puede observar que los coeficientes de distribuciédn son grane
des para una reextraccién debido al gran error existente dado

que la actividad de la fase orgdnica es pequefia, De todos mo-



TADLA 4,24

COEFICIENTES DE DTISTRIBUCION DEL ESTRONCIO EN LA EXTRACCION
Y LAVADO DEL SELUNDO CICLO

rase orgdnica: D2EHPH 0,2mMj3 TBP 0,15M y D2EHPNa 0,081M

Fase de lavado: NOBNa 2M

Tiempo de agitacién: 3 minutos
Tiempo de sedimentacidn: 15 minutos
Relacidén de fases Alimentacidédn/org/lavado: 40/10/10 (en ml,)

cemmecmcec— e am—————— cempemecccmmm e g ————— e .o —————
ETAPA PH final fase acuosa rfase orgénic;r |
e ecoeeoooo).de_scucea | (cpm/mi) | (epm/mi) | T __ 1
Extraccién-1 1,98 24,943 144 } 0,005773
rxtracciédn-2 1,95 25.215 133 0,005274
Extraccién-3 1,92 24,551 128 0,005213
Extracciédn-4 2,20 24,689 327 0,013244
Lavado - 1 1,70 1,231 23 0,018683
Lavado - 2 1,72 66 4 -
Lavado -~ 3 1,75 63 11 0,17460

> G > W = B s e P D D W P T P TP P AR G0 G D S ED T G NS ER ER CP PGP WP D TS P WD ED WD SO P U R A AR WD N oD W P AP S WD AP W G YR W D
v

A

'ABLA 4.25

COEFTCTENTES DE DISTRIDUCION PARA EL ESTRONCIO EN LA
REEXTRACCION DEL SEGUNDO CICLO.

Tiempo de contacto: 3 minutos

Tiempo de sedimentacién: 15 minutos
Relacién de fases org/ac, : 40/8 (en ml1,)
Fase acuosa: NO,H &N

3
ETAPA ORGANICA ACUOSA K
(cpm/m1) (epm/ml)
o o > - e e e = W e wn o v - ow ww e > o - > wy wn wn offus wm > o> o - e wv wn =y
1 21 133 0,16
2 33 82 0,40
3 21 J 100 0,21




dos, cuando se traza con estroncio-85 los resultados de esta
reextracciédn del segundo ciclo son de poca importancia ya que
casi todo el estroncio queda en la fase acuosa de salida (ref&

nado) en la extraccién,

Tercer ciclo de extraccidédn

En el segundo ciclo de extraccién se separé el cerio del es
troncio, quedando este ltimo en la fase acuosa refinado de la
extraccidn, ksta fase acuosa se lleva a pH=6 con NaOH 5r y se
utiliza como alimentacidn en el tercer ciclo de extraccién, que

se realiza cumpliendo las siguientes condiciones:

. Nfimero de etapas : 3

. Fase acuosa : D2HPH 0,2r, TBP 0,15m y D2EHPNa 0,081k
. Relacién de fases org/ac. : 10/60 (en ml,)

« Tiempo de contacto : 3 min,

. Tiempo de sedimentacién : 15 min,

Al llegarse al equilibrio del sistema se toman muestras de
las dos fases de cada etapa obteniéndose los resultados que

muestra la tabla 4,26 .,

La orgdnica salida de esta extraccién se diluye 10 veces,
por disponer de poco volumen y se reextrae de ella el estroncio
con 4cido nftrico 2m en dos etapas. Las condiciones de reextragc

cién son:

2

NU.H 2N
NYq

salida de la extraccién del tercer ciclo

. Ndmero de etapas

. 'Ase acuosa

. Fase orgdnica

2

« Tiempo de contacto : 3 min,
« Tiempo sedimentacién : 15 min,
+« Relacién de fases org/ac. : 60/12 (en ml,)

Una vez gque el sistema llega al equilibrio se toman mues-
tras de las dos fases en ambas etapas obteniéndose los resulta

dos que se muestran en la tabla 4,27 .,



TABLA 4,26

COEFICIENTES DE DISTRIBUCTON PARA EL ESTRONCIUO EN EL
TERCER CICLO DE EXTRACCION

Tiempo de contacto: 3 minutos

Tiempo de sedimentacidén: 15 minutos

Relacidén de fases org/acucsa: 10/60 (en ml,)
PH de la fase acuosa

ETAPA |pH final en f ORGANICA ACUOSA \ K
la acuosa § (cpm/ml) (cpm/ml) ;
------ e Lt LR PR Y T R L L L L L
1 4,7 . 3.516 168 20,93 ~ 21
2 4,9 | 18,633 761 . 24,48 ~ 25
B 5,2 | 69.375 2,595 | 26,73y 27
....... PR RSSO SRR S

TABLA 4,27

COEFICIENTES DE NDISTRIBUCION PARA EL ESTRONCTIO EN LA
REEXTRACCION DEL TERCER CICLO

Tiempo de contacto : 3 minutos
Tiempo de sedimentacién : 15 minutos
Relacién de fases org/ac, : 5/1

Fase acuosa NOBH 2N

po=————— m———- m-me--- Fe====m====- B it
| BTAPA | ORGANICA ACUOSA X

g (cpm/ml) (cpm/ml) §
pPrcecne- - - - e - - - - - - - oo -
g 1 ; 53 52,875 0,0010
L2 8 2,542 0,00315

b e democceca———— S SRR




4,7.3. Separacién del cerio por extraccién lfgquido-1fquido

Se realizan experiencias similares a las anteriores pero
trazando las disoluciones con cerio-l4l4 para observar el com=

portamiento de este radioisétopo en la extraccidn,

Primer ciclo de extraccién

Se realiza simultdneamente la extracciédn y reextracciédn de
eate ciclo, siendo la disposicién de las etapas la representa-

da en la figura 61,

Orgdnica Alimentacion NOzHgN
[ (@omi) (20mi.) (em.
|

* - — — ] — —e — —a — f— -.J — -
|
EXTRACCION REEXTRACCION |
Refinado Organica y

(20ml.) (8ml) (4oml.)

FIG, 61 - iSQUEmA DE LA DISrPOSICION DE LAS ETAPAS EN EL PRIMEKR
CICLO DE pXTRACCILUN

Las condiciones de la operacién son las siguientes:

o Ndmero de etapas de extracecién 1 4

. Nimero de etapas de reextraccién t &

e« Alimentacién s Disolucién sintética de P,F, a pH = 5

+ Fase orgdnica : D2EHPH 0,2¥, TBP 0,15+ y D2EHPNa 0,081M
. Fase acuosa de reextraccién NOBH 2N

+ Tiempo de contacto t 3 min,

e Tiempo de sedimentacidén ; 15 min,

_» Relacién de fases, Alimentacidn/org/NOBH.- 20/40/8 (en ml,)



Una vez que se alcanza el equilibrio en el sistema se foman
muestras de ambas fases de cada etapa obteniéndose los resulta
dos de la tabla 4,28 ,

Segundo ciclo de extraccién

La fase acuosa salida de la reextraccién del primer ciclo se
diluye cuatro veces y se lleva a pH=2 con NaOH 5m, La disolu-~
cién as{ preparada se utiliza como alimentaciédn al segundo ci=

clo, Las condiciones de la extraccién del segundo ciclo son:

« Nfmero de etapas : 4 de extracciédn y 3 de lavado

. Alimentacién: Acuosa salida de la reextraccién anterior,
a pH = 2

. Fase oréénica + D2EHPH 0,2m, TBP 0,15 y D2KIIPNa 0,081m

. Fase acuosa de lavado NOBNa 2m a pH =2

. Relacién de fases Alimentacién/org/ac.de lavado= 40/10/1v

e Tiempo de contacto : 3 min,

« Tiempo de sedimentacién : 5 min,

El esquema de distribuciédn de las etapas es ifual al repre-

sentado en la figura 60,

Una vez que el sistema llega al equilibrio se toman mues-
tras de ambas fases de cada etapa obteniéndose los resultados

que muestra la tabla 4,29 ,

La reextraccién se realiza alimentando la disolucién orgédni
ca salida de la extracciédn anterior dilufda cinco veces y con

las siguientes condiciones;

o Ndmero de etapas : 3
o« Tiempo de agitacién : 3 min,
o« Tiempo de sedimentacién : 5 min,
. Relacién de fases org./ac. : 40/8 (en m1,)
« Fase acuosa : NOBH 2N
Cuando se ha llegado al equilibrio del sistema se toma mues
tra de ambas fases de cada etapa obteniéndose los resultados
de la tabla 4,30 . '



TABLA 4,28

COEFICTENTES DE DISTRYBUCION DEL CERIO-144 EN EL PRIMER
CICLO DE EXTRACCION

Alimentacidn: Disolucidn sintédtica a pH = §
Orgénica: D2EHPH 0,2»; TBP 0,1%M y D2FEHPNa 0,081m
Acuosa de reextraccién t NOBH 2N

Relacién de fases: Alim./org./Ac. de Keex., = 1/2/0,4
Tiempo de contacto: 3 minutos k
1riempo de sedimentacidn: 15 minutos

GRS YO IR AD R WD WGP ED Y SR D NE DS W G TS D A s b GRS U W s W WS e A u--q---p——' ------ 1&---i”~h1r
OPERACION ETAPA| pH final ORGANICA ACUOSA X
r : acuosa (epm/ml) (opm/ml) ]
D AP W UD W WD Y WP D WD T e A WD AP WS e A G e D S N ED WP YD G GO G G G AP @D W TR W e wp W 4 o -0-’-.------4}-“--0-1}
1 4,52 1.131 131 8,63
2 4,4o 58 100 0,58
Extraccién 3 4,33 -9 75 -
&4 4,30 - 6 59 -
1 - 258 5.060 0,051
2 - 61 2,130 0,029
Reextraceidn 3 _ 8 4§34 0,018
' 4 - ‘ - 7 , 131 -
I wn a0 b o w4 WP du wn 4nay = --P--b----db---cn:--d--h-n-n---u--o--d -n#obo.--ahﬁ;b—-’-btw‘ctb




TABLA 4,29

COEFICTENTES DE DISTRINBUCION DEL CERIO-144 EN EL SEGUNDO
CICLO DE EXTRACCIDN

Tiempo de agitacién : 3 minutos
Tiempo de sedimentacién : 5 minutos
Relacién de fases: Alimentacién/org/ac.de lavado = 4/1/1

- S A WD TS AR Up S W T an an b dhendhadiendinadhondid qn"‘“""‘“f’------‘.-".ﬂ------‘--‘-qP-------"
OPERACTON ETAPA | pH final ORGANTCA ACUOSA K.
4 acuosa (cpm/ml) (cpm/ml)
D D S D P A W R P R P T D S D R P UD D R P ER U P ED > W) WD D G5 WGP 4D h SS WS U A GN GP WD G G G W em B Gn &V an - - e .o - e e
1 2,10 7.196 149 | 48,30
Extraccién 2 2,15 667 53 12,60
3 2,18 6L 28 2,30
L 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
L R ] J---—--J----------'—-‘--p----——---—------n*-db---‘--d

TABLA 4.30

COEFICIENTES DE DISTRIBUCION DEL CERIO-144 EN LA REEXTRACCYON
DEL SEGUNDO CICLO

Fase acuosa : NOqH 2N

Tiempo de agitacién : 3 minutos
Tiempo de sedimentacidédn : ¥ minutos
relacidn de fases org/acuosa : 5/1

| sttt bl e b e X St Kl Bl el Rl R At Bl - - e o -

ETAPA ORGANICA ACUOSA

K
(cpm/m1) (cpm/ml)
e o - - - - - - - o o o > o o o om0 > - - - -
1 . 61k 6,499 0,094

3 246 976 0,252

bemceecdaccnn- cmmredeccccsracandecccnneacna-



Tercer ciclo de extraccidén

En la fase acuosa salida de la reextraccién del segundo ci-
clo ha quedado el cerio-lilj en tanto que, el estroncio queda
en la fase acuosa de la extraccién del mismo segundo ciclo,
Por tanto, para este tercer ciclo es indtil hacer experiencias
con cerio-144 ya que se realiza solamente para purificar el es

troncio de otros radioisétopos que lo contaminan,

4,7.4. Estudios sobre la separacién del cerio y el estroncio
con disoluciédn de RAA.

Se tomé un litro de disoluciédn sintética concentrada y sin
hercurio y se trazé con dos ml, de residuos de alta actividad,
llevdndose posteriormente a pH = 5,4 . Con esta disolucién as{
preparada se realiraron las experiencias de separaci6n‘de es=

troncio y cerio,

Extraccidn de cerio y estroncio (primer cicle)

Se verifica la separacidn de cerio y estroncio en experien-
cias que cumplen las siguientes condiciones}

« Fase orgédnica : L2EHPH 0,2M, TBP 0,15M y D2EHPNa 0,081m

o« Alimentacién : Disolucién sintética trazada con RAA a pH=5,4
« Fase acuosa de reextracciédn : NOBH 2N

. Nfimero de etapas de reextracciémn : &
« Nidmero de etapas de extraccién : 4

« Tiempo de agitacién ¢ 3 min,

. Tiempo de sedimentacién : 15 min,

. Relacién de fases Alimentacién/org/NOBH 2N = 40/20/8 (en ml,)

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

Los voldmenes que salen de esta operacién son: 84y ml.‘de
disolucién acuosa refinado de la extraccién, kéo_ml. de disoln
¢ién nftrica de la reextraccidn y 1.950 ml, de disolucién orgd
nica, Se analizan las salidas acuosas pero no la orgédnica por
no disponer de métodos analfticos apropiados, Los resultados



de los and4lisis ‘se dan en la tabla 4,31 . En la fipgura 62 pue-
de verse el espectro gamma de la alimentacién al primer ciclo,
que se puede comparar con la figura 63, espectro del refinado
de este ciclo, y con las 64 y 65, espectros de las fases orgd-

nica y acuosa salidas de la reextraccién del mismo ciclo,

Separaciédn del cerio del estroncio (segundo ciclo).

A los 400 ml, de la acuosa salida de la reextraccién del
primer ciclo, se le afiaden otros 400 ml. de nitrato sédico 2w
y se lleva todo a pH = 2 con naOH 5M, teniéndose al final unos
900 ml, de disolucién que se alimenta al segundo ciclo de ex-

tracecién, .

Se realizan las experiencias cumpliendo las siguientes cone

diciones:

. Fase orgdnica : D2EHP! 0,21, TBP 0,15m y D2EHPNa 0,081m
« 'ase acuosa de lavado NO3

« Tiempo de agitacién : 3 min,

o Tiempo de sedimentacién : 15 min,

. Relacién de fases : Alimentacién/org/ac.de lavado= 40/10/10
(en m1,)

« Ndmero de etapas : 4 de extracciédn y 3 de lavado

Al final de la operacién se obtienen 1,080 ml, de disolu-
cién acuosa, refinado de esta extraccidén; y 242 ml, de fase or

gdnica,

La reextraccién de esta fase orgédnica, que se diluye al do-

ble, se realiza cumbliendo las sipuientes condiciones:

. N@mero de etapas : 3

. Fase orgdnica: el extracto anterior dilufdo al doble
« Fase acuosa: NOBH 2N

« Tiempo de apgitacién-: 3 min,

« Tiempo de sedimentacién : 15 min,
« Relacién de fases org/ac. = 4u/8 (en ml.)

Al final de la reextraccién se obtienen 480 ml, de fase or=-

gdnica y 126 ml, de fase acuosa,



TABLA 4.31

RESULTADOS DEL PRIMER CICLO DE EXTRACCION DEL CERIO
Y ESTRONCIO

Némero de etapas: 4 de extraccidén y 4 de reextraccién
Tiempo de agitacién 1 3 min,

Tiempo de sedimentacién :

15 min

Relacién de fases: Alimentacidn/og./ac. de reextraccién =

D @9 W v D A W Wb W W > @ W

Praducto Yol.

(ml)

P b e O A W W AD WD WD A P Gu A5 W W

Alimentacién} 980
RE1C® 840
AR1C* 460

e P S @B 4 v AD A8 W W an @B U Bt W oy o

i

3

(dpm/m1)

r-.-&-‘-—

80650106

1,10.106

1,50.107

e b a - o

-'---"--------Wr------’-

Y

(dpm/m1l.)

prcoamnmen

6'6.105

4,8,10°

= hoY/20/8

(eh mlo)
-------- - ’-----‘--W
Cs-137 Sr«90

(dpm/m1)| (dpm/m1)
P--no---«- o o an > o> P - o ¢
5,1.10°| 1,8.10°
I‘QSQ].OS 8,0.103
6,4.10"| 3,3.10°
TIPSR RSNy

[}

p > o e e ap ov - o

Zr-nb-9%

70

~

RE1C® = Refinado de la Extraccién del primer ciclo

t

e 1
Ru~-106
(dpm/ml)

u?--,--g-ni

1,6.10°

1,3.10°

1,5.10"

e o b o> wp w0 20 o -l

AR1C* = Acuosa salida de Reextraccién del primer 01910
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En la tabla 4,32 se dan los resultados obtenidos en este se
gundo ciclo de extraccién, kn las figuras 66, 67 y 68 pueden
observarse los espectros gamma de las sglidas orgédnica y acuo-
sa de la extraccién y la acuosa salida de la reextraccién, res

pectivamente.

rurificacién del estroncio (tercer ciclo)

El estroncio ha quedado en la disolucién acuosa refinado del
segundo ciclo de extraccién; por tanto, esta disolucién lleva-
da a pH=6 serd la alimentacién del tercer ciclo. Se utiliza es
te ciclo de extraccidédn para purificar y concentrar el estron-

cio separdndole de los contaminantes que le acompafian,

rLa extraccidn de este tercer ciclo se verifica en las si-

guientes condiciones:

« Nfmero de etapas : 3

. Fase acuosa : Refinado del segundo ciclo de extracciédn a pili=6
. Fase orgdnica: D2¥1PH 0,2m, TDP 0,15m y D2EHPNa 0,081,

« Tiempo de agitacidén : 3 min.

e liempo de sedimentacién 3 5 min,

. kelacién de fases org/ac, = 10/6v (en ml,)

Al final de la operacién se obtienen 1000 ml, de fase acuo-
sa y 240 ml, de fase orgénica,

La fase orgdnica separada en esta extracciédn se diluye al
doble y sobre esta disolucidn se realiza la reextraccién del

estroncio cumpliendo las siguientes condiciones:

. Ndmero de etapas 3 2

. Fase orgdnica: la salida de la extraccién dilufda al doble
. Fase acuosa NOBH 2N

. Tiempo de agitacién: 3 min,

o« Tiempo de sedimentacién: 5 min,

. Relacién de fases org/ac. = 50/10 (en ml,)

Se obtienen al final de la operacién 480 ml, de fase orgdni

ca y 100 ml, de fase acuosa,

Los resultados de este tercer ciclo de extraccién vienen
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TABLA &

«32

RESULTADOS DEL SEGUNDO CICLO DE
EL. CERTO. DEL ESTRONCIO

EXTRACCION PARA SEPARAR

S «o WS 4b 4 WD "m 4D SR G R ww w» "

Productoe

L-,. - up W B v W G o> WD B

Alimentaeidn

RE2C™
ArR2c*

R L X T 4 X 2 X X ¥ 3 3

Ndmero de etapas: 4 de extraccién; 3 de lavado y 3 reextraccidh

Tiempo de agitacién: 3 minutos

Tiempo de sedimentacidn;

1

Vol,
(ml)

4

800
1080
126

b on ap « w

4

r----q

T LY

m—ee————
(dpm/mi)’(dpsgnlf
5,8.10°| 8,5.10"
1,6.10°| 2,5.10%
1,4.107} 3,2.10°

P o 4 wr G S o = Ge G G2 v un > G b an <o ¢

Cs-137
{dpm/m1 )

- - -

6,4.107

L 2 L L X X 2 % J

5 minutos

Sr-90
(dpm/ml )

pow o omw - - -

2,2.106
1'5.10

6,3.10"

6 .

{ ----- c'.n.-wy-b---d-oo-1;--.,7.--.»&4

Zr-Nb-95

98

PSpra PR T Y

- S0 oy oy W o

Ru-106

n-n--ﬂ--'-J

RE2C™ = Refinado de la Extraccién del segundo cicle
AR2C® = Acuosa salida de la Reextracciédn del segundo e¢iclo

TABLA

b,

33

RESULTADOS DEL TERCER CYICLO DE EXTRACCION PARA PURIFICAR
ELL ESTRONCIO

nmero de etapas t 3 de extraccién y 2 de reextraccidn

Tiempo de agitacién : 3 minutos

Producto

Alisentacién

rE3C®

AR3C*

. Vit o s o2 o W A oy W g o &

rQ-----—-q--——q

et > o o 0 @2 o> 0 w- =>4

{

|

r~»¢-- a0 w o o - -

¢
4
P O a8 ow W e« " w o

vei.| A3 ¥ |cs-137
}(ml)‘q(dpm/ml) (apm/m1) | (dpm/m1)
LT LT LI Y P LA T Y T L T
‘1000 1.6.106 2.5.10“ z.h.lo“
1000} 6,7.10%] 2,0.20"] 2,0.10"
100 2,1.107} 6,4.10% 7,2.103
L;hndﬂ B D A e W H AR W WG YP B we- S0 s By G O D W o

!

Tiempo de sedimentacién ;§ 5 minutos
i

---—--~-1r—-oq--o—‘{r-—n-----qr

Sr-90 Zr-Nb-95
(dpm/m1)| (cpm/ml)
P LT EY LT L

1 '] 5.106 -

9,6.10°] 57

- as 9 ob W v He w4

t

‘b%---’unnn’

Ru-106
(dpm/mt)

b ab o do a0 w0 - oy o
4,8,107
3,2.107

4,0.10"

RE3Cx » Refinado de la extraceidn del tercer ciclo

i“--«nnb“i

ARSC!'n Acuosa salida de la reextreccidn del tercer c¢iclo



expresados en la tabla 4,33 .

4.8, DETERMINACTONES ANALITICAS

No se han realizado determinaciones cuantitativas por espec
trometr{a gamma, S6lo se ha utilizado esta técnica cualitativa
mente, Las determinaciones cuantitativas se han realizado ra-

dioqufmicamente.
El control analftico de las experiencias realizadas se¢ llevd
a cabo siguiendo los métodos cuyo fundamento se describe a con

tinuacidén,

4,8,1, NDeterminacidn de la acidez

En esta determinaciédn anal{tica se complejan los posibles
elementos interferentes como hierro, aluminio, mercurio, plomo,
etc., mediante un exceso de oxalato potdsico ajustado a
pH = 7,00 ¢ 0,02 con 4cido oxdlico y la acidez se valora con
NaOH 0,1N, empleando pH-metro, hasta pt = 7,00 (132).

4,8,2, Determinacién del aluminio

1. 1 aluminio y el 4dcido, si lo hubiere, se valoran conjunta-
mente segin la reaccién:

+

ut 4 a3t 4 obonT =~n 0 4 Al(on)3

2
hasta pH=8,00, La acidez se determina en una alfcuota aparte
(pdrrafo 4,8,1.) y el volumen consumido de sosa se sustrae al
consumo total anterior obteniéndose el volumen correspondiente
a la precipitacién del aluminio (133) .

2. Otro(método se basa en la precipitacién del aluminio a hi-
dréxido y la redisolucién a aluminato con dlcalis, segdin las
ecuaciones:
a3t 4 sonm = AL (o),
AlmH)3 4+ OH = Alog + H,0
determindndose el punto final por potenciometrfa (13&).



4.8,3, Determinacién del estroncio-90

El bario y el estroncio se precipitan como nitratos median-
te dcido nf{trico fumante, Este precipitado estd contaminado
por otros productos de fisién y para separarlos se verifica
una nueva precipitacién, en la disolucién acuosa de los nitra-
tos, con hidréxido férrico., F1l hario se separa posteriormente
del estroncio mediante precipitacién como cromato cn medio acé
tico y el estroncio como oxalato, De este dltimo se mide su ac
tividad en un detector Geiger-Milller (135).

4L,8,4, Determinaciédn del cesio-137

Se precipita el cesio, en medio nftrico 5N, con dcido fosfo
wolfrdmico y se mide la actividad en un especctrémetro monoca-
nal (136), :

)

4,8,5, Determinacién del Zirconio y Niobio-95

Estos radioisdtopos se separan de los otros productos de fi
sién mediante extracciédn lfquido-lfquido con TTA (tenoil-tri
fluor-acetona) en xileno, y se mide la actividad gamma en es=-

pectrémetro monocanal (135, 137).

4,8,6, Determinacién del Rutenio-106

Se utiliza el peryodato de potasio y el hipoclorito de so-
dio, en solucién fuertemente alcalina, para retener el rutenio
en forma dé rutenato y perrutenato; los demds productos de fi-
sién se separan por precipitacién con hidréxido de zirconio.
El rutenio se reduce a estado elemen#al con magnesio metdélico
y se mide su actividad en un detectof Geiger-mfiller (138),

’
i

4,8,7. Determinacién de la actividad‘beta total

La actividad beta total se determfna en un contador Geiger
Miller. La cantidad total de sales disueltas en la alfcuota
destinada al contaje debe ser inferior a 5 mgrs.,, de modo que
la autoabsorcién de las partfculas beta sea siempre constante.,

En cada muestra se afiade, previamente a la evaporacién, 1 mgr.



de rutenio para evitar la pérdida de rutenio-106 por volatili-
zacién (139).

4,8,8, Determinacién de la actividad gamma total

Se efectdia la medida directa en espectr&metro gamma mMONnocCA-
nal con cristal de INa(Tl) tipo pozo (137,139).

4,8,9. Detecciédn espectrémétrica de una mezcla de productos
de fisién.

Cuando un radioisétopo se encuentra separado de los demds
-que emitan el mismo tipo de radiactividad, se puede analizar
contando su actividad enzla muestra con un analizador apropia-
do. Sin embafgo, cuando la muestra a analizar contiene una meg
cla de productos emisores de un mismo tipo de radiactividad neo
podemos discernir, midiendo ésta solamente, cudles son los pro
ductos de la muestrag sino que hemos de differenciar la activie
dad emitida para cada energfa.

Este tipo de muestras ae han analizado con el espectrédmetro
multicanal deserito en el pédrrafo 3.5.3., Este aparato se cali-
bra en energfa con una muestra de radio-266 de 70/7c, de cuyo
espectro (fig. 69) se tomaban los fotopicos de 185,7 Kev,,
295,22 Kev., 351,99 Kev. y 609,4 Kev,, correspondientes a este
radioisétopo; 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 obtig
ne un fotopice en un determinado canal, se acude & la recta de
calibrade de la que tomamos el valor de la energ{a que corres-
ponde a este canal y, por tanto, al fotopice obtenide; y, con-~
sultando en las tablas cuf4l es el radioisdtopo que emite este
tipo de radiactividad a esta energia, sabremos que éste se en-

cuentra presente en la muestra que se analiza,
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CAPITULO V

DISCUSION DE RESULTADOS



5.1. SEPARACTON DEL NAN DE LOS RAA.

La separacién de los productos de fisién de vida larga (ce-
si0-137 y estroncio-90) de los R.A.A. procedentes del reproce-
so de los elementos comhbustibles irradiados MTR, asf{como la
concentracién de estos residuos para hacer su almacenamiento
m&s econdmico, no son posibles debido a la alta concentracién

de NAN que contienen estas diéoluciones.

Del estudio bibliogrdfico realizado, asfcomo de las experien
cias en el laboratorio (ver pdrrafo 4.1.,) se llegé a la conclu
sién de que el método mds prometedor para separar el NAN de
los RAA, es el basado en la cristalizacién del NAN en medio
dcido nftrico concentrado, aprovechando la gran variacién de la
solubilidad del NAN en funcién de la temperatura (ver pédrrafo

h.2.1.). ste proceso presenta las siguientes ventajas:

a) FE1 NAN no absorbe selectivamente ninguno de los principa
les productos de fisidn de vida larga cuande cristaliza en me-

dio 4cido nitrico 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) E1 gasto de reactivos es minimo ya que el reactivo que
se utiliza en mayor cantidad, &cido nftrico concentrado, se

puede recuperar y reciclar mediante destilacidén,

Para realizar esta separacién ha sido necesario fijar las
variables principales que afectan al proceso y que son: 1) mo
laridad del &cido nftrico a utilizar; 2) temperatura de fusién
y cristalizacién; 3) relacién de fases sélido-1lfquide en la
etapa de cristalizacién y 4) ndmero de etapas necesarias para

alcanzar la descontaminacidén deseada.

5.1.1. Molaridad del dcido nfitrico

l.a concentracién del 4cido nfitrico afecta tanto a la solu-



bilidad del nitrato de aluminio (tabla 4.,1) como a 1la del nitra
to de estroncio (tabla 4.2), A mayor concentraciédn de 4cide ni
trico es menor la solubilidad de ambas sales. Puesto que el ni
trato de estroncio, junto con los nitratos de los productos de
fisién, debe quedar en la disolucién nftrica, y el NAN debe se
pararse de la disolucién cristalizando, la concentracién épti-
ma del 4dcido nftrico debe ser aquélla para la que la concentra
cién de aluminio (NAN) en la disoluciédn sea la mfnima posible
y no se alcance, sin embargo, el l{imite de solubilidad del ni-

trato de estroncio en la disolucién,

1.a concentracidn del nitrato de estroncio en los RAA es del
orden de 15 mg/l. Puesto que el volumen se reduce por un fac-
tor de tres en el primer concentrador, la concentracién del ni
trato de estroncio en el primer fusor-cristalizador serd de
unos 45 mg/l. En la segunda fusién-cristalizacién, despuéds de
haber concentrado otras ocho veces la disolucién en un segundo
concentrador, la concentracién del nitrato de estroncio serd
de 360 mg/1.

Para temperaturas iguales o inferiores a 0?C la concentra=-
cién del 4cido nftrico no puede ser superior de 16,8M en el pri
mer fusor-cristalizador ya que se alcanzarfa el 1fmite de solu
bilidad del nitrato de estroncio. Igualmente, en el segundo fu
sor-cristalizador, para temperaturas iguales o inferiores a 0°C,

la concentracién de &dcido nftrico no puede ser mayor de 13,3M.

Puesto que el 4cido nftrico presenta un azedtropo para con-
centraciones comprendidas entre 13 y 1lhsi, y el 4cido nftrico
comercial de 40¢? Bé tiene una concentracién de 13,5+, se ha fi
jado esta filtima concentracién de 4cido nftrico para ser utili
zada a lo largo de todo el proceso de separaciédn del NAN, lo

cual aporta las siguientes wventajas:

a) Utilizar un sélo reactivo a una concentracién dnica en

todo el proceso.
b) Ser ésta la concentracién del reactivo comercial,

¢) Poderle recuperar por destilacién sin que varfe aprecia-

blemente su concentracién,



5.1.2, Temperaturas de cristalizacidn y de fusién

La temperatura m4s éptima de cristalizacién serd aquélla
para la que. la concentraciédn de aluminio en la disolucién sea
la menor y no se alcance, sin embargo, el limite de solubili-

dad del nitrato de estroncio en la disolucidén,

I'n el primer fusorecristalizador se opté por una temperatu=-
ra de cristaliracién comprendida entre 0?C y - 52C, A este ran
go de tempeggturas el 1fmite de solubilidad del nitrato de es-
troncio no se alcanza y la solubilidad del ~AN es inferior a

U,5 gr/l. de aluminio, valor muy satisfactorio,

"rn el segundo fusor-cristalizador, donde la concentracién
de nitrato de estroncio es de 360 mg/l. sé ha de trabajar a
temperaturas superiores a u°C ya que a esta temperatura el 1f-
mite de solubilidad del nitrato de estroncioc es justo de 360
mg/l. La temperatura adopatada estf cbmprendida entre 5°C y
10¢2C para tener un margen de seguridad de que no cristaliza el

nitrato de estroncio,

En cuanto a la temperatura de fusiédn se ha adoptado la de
809C puesto que el NAN funde, disolviéndose en su propia agua
de hidratacién, a 739C, y, por otra parte, esta temperatura se
obtiene fdcil y rédpidamente utilizando en el eircuito de cale-

faccién agua a 909C o vapor de agua a baja presidn,

5.1.3. Relacién de fases en la etapa de cristalizacidén,

En el proceso de fusién-cristalizacién una de las operacio-
nes m€s diffciles es la de separacién sélido-lf{quido (crista-
les de NAN-disolucién de 4cido nftrico 13,54). Las placas poro
sas tanto de vidrio como de acero inoxidable se taponan al cris
talizar en el interior de sus orificios el NAN. La solucién
adoptada consiste en utilizar placas dé acero inoxidable de
i mm, de espesor con taladros de 0,5 mm, ¢ .

El ‘tamafio de los cristales influye notablemente sobre la se

paracién lfquido-sélido; y este tamafio, una vez fijada la con-



centracién de 4cido nftrico (13,5M) y el equipo (velocidad de
enfriamiento y forma de agitacién), depende principalmente de
la relacién de volumen de disolucién a peso de NAN, o lo que

es lo mismo, depende de la concentracién en &cido nftrico del

NAN antes de la cristalizacién,

En los ensayos realizados se observd que, para una relacién
de grs, de NAN/ml, de dcido nftrico 13,5r aproximadamente igual
a 2/3, la separacién final de las fases sélida y lf{quida era
m4s fécilmente realizada, lo cual indicaba que la forma o el ta
- mafio de los cristales formados para esta relacién eran los idé
neos, En la tabla 4,4, ademds, se puede observar que en estas
condiciones y para esta relacién la cantidad de aluminio que
queda en disolucién es pequefia (3%) y as{mismo también es pe-
queifio el porcentaje de estroncio (6%) que acompafia a los crise-
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
diversas .relaciones de NAN/ 4cido nftrico, puede observarse
que para relaciones pequefias (figs., 17 y 18) los cristales db-’
tenidos son bastante regulares pero tan peguefios que la mayor
parte de ellos pueden atravesar la placa taladrada con orifi-
cios de 0,5 mm, @, por la que se sﬁcciona el 1fquido sobrena-
dante una vez cristalizado el NAN, n las figuras 19 y 20 pue~
den observarse los cristales formados para relaciones préximas
a 2/3; estos cristales son de tamafio mucho mayor y aunque algu
nos no de forma tan regular, pues uno de los ejes del cristal
ha crecido mucho més que los otros dos, todavfa se observan mu
chos bastante regulares y en los mds irregulares la diferencia
de tamafio de sus ejes no es muy grande, Al seguir aumentando la
relacién NAN/4cido nftrico, los cristales obtenidos (figs. 21
y 22) sf{ presentan muy marcadamente la irregularidad que acaba
mos de citar, form&ndose agujas mucho més frdgiles, que pueden
romperse mds fdcilmente y, sobre todo, que pueden atravesar los .
orificiog de la placa taladrada muy fdcilmente cuando llegan a
61 por un extremo. Para relaciones afn mayores (figs, 23-25)
los cristales formados son excesivamente pequefios, en algunos

casos amorfos, que no son interesantes de ningdn modo.

ror todo ello se eligié para el trabajo la relaciédn de



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

5.1.4, Descontaminacién del NAN por sucesivas fusiones~

-cristalizaciones,

En las tablas 4,5 - 4,8 puede observarse la separacién de
diversos radioisétopos del aluminio en sucesivas fusiones-cris
talizaciones, £l 1lfquido que se succiona es aproximadamente
13M en &cido nftrico y lleva consigo entre 2 y 3 grs. de alumi
nio/litro (téngase en cuenta que la temperatura de enfriamiene
to en eatas experiencias fué superior a 102C). Junto con este
l1{quido se separa el 99,92% del estroncie 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 sucesivas de fusién-cristali-
zacién, Con los cristales de NAN quedan el resto de estos radio

isétopos,

kn las experiencias realizadas con disoluciones sintéticas
trazadas con residuos reales de alta actividad se han obtenido
también resultados positivos (taltlas 4,9 - 4,11). La cantidad
de aluminio que queda disuelta en el lfquido es inferior ya
que la temperatura de enfriamiento fué menor de los 39C., Este
1fquido que lleva consigo los productos de fisién tiene tam-

bién una molaridad en &cido nftrico de aproximadamente 13,

En la tabla 4,12 puede observarse el gran factor de descon=
taminacién ( > 105) obtenido en el destilado de la concentra-
cién de l1la disolucidén inicial, También se obtienen notables
factores de descontaminacién ( 5‘103) del nitrato de aluminio.

De la operaciédn realizada con disolucidédn real de RAA se han
obtenido los resultados de las tablas 4,13 y 4,18, donde puede
observarse la descontaminacién de vario$ productos de fisién
obtenida tanto en el destilado como en el NAN después de diez
fusiones-cristalizaciones sucesivas, kn las figuras 26-37, es-
pectros gamma de las respectivas disoluciones en los que se
aprecian los fotopicos de los radioisétopos cerio-14k, antimo
nio-125, rutenio-106, cesio~134 y 137, y zirconio-niobio-95,

puede observarse que con ninguna de las tres fracciones obteni



das en la opecracién (destilado, cristales de NAN y 1lfquido so-
brenadante en la cristalizaciédn) se marcha uno de los produc-

tos de fisién con preferencia sobre los demds,

En la tabla 4,13 puede apreciarse, ademds, que a partir de
la séptima fusiédn-cristalizacidn prdcticamente no se desconta=-
mina mds la disolucidén de NAN., Ksto es debido sin duda a que el
aparato ha quedado contaminado hasta ese 1li{mite por lo que pa-~
ra seguir descontaminando el NAN por sucesivas fusiones-crista
lizaciones deberfa pasarse la disoluciédn 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 4cido nitrico,

vespués de realizadas estas operaciones el aparato utilizado
se lavé para su descontaminacién con agua, hidréxido sédico 2,
tartrato sédico 1M y dcido fosférjco 2M y por este orden; los
reéultados analf{ticos 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 séptima fusidédn-cristalizacidén corroborando la idea
de que el aparato se encuentra contaminado hasta ese limite y
en €1 no se puede descontaminar més el NAN, En esta tabla se
puede observar también que el mayor descontaminante de los uti
lizados es en general el tartrato sédico. 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-125; sin embargo, s{ aparecen en
los espectros de las otras tres disoluciones de lavado del
equipo, Por otra parte, los fotopices de zirconio-niobio apare
_.cen en los tres tiltimos, lo que nos indica que estos radioisé=-
toﬁbs se encuentran absorbidos en el acero inoxidable. La fija
cién de zirconio-niobio en el acero inoxidable ya ha sido pues
ta de manifiesto en algunas plantas de reproceso. Esta contami

naciédn del equipo puede limitar el factor de descontaminacién,



5.1.5, Descontaminacién del NAN por fusién-cristalizacién

en contfnuo,

A pesar de la contaminacién del equipo, en nuestro caso se
ﬁueden obtener factores de descontaminacidn para el NAN supe=-
riores a 103. Con este factor de descontaminacidén el NAN pasa
a ser un residuo de intermedia actividad fdcilmente incorpora-

ble en cemento para su evacuacidn a una mina,

El montar un sistema en contracorriente como el esquematiza
do en la figuraflo tiene el inconveniente de la dificultad de
mane jo debido al gran nidmero de llaves necesario para cada eta
pa y a los problemas de calorifugacién del equipo y de trasva-
se de etapa en etapa; asf{ pues, se penséd en desarrollar un sis

tema que evitase estos problemas,

La soluci&n adoptada se describe en el pdrrafo 4.,2,6. y los
resultados obtenidos se muestran en la figura 42, donde se apre
cia que la descontaminacién del NAN es superior a 103 y podrfa
descontaminarse en otro equipo similar a éste hasta 106 en dos
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