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ADSORBANT DE MATIERES RADIOACTIVES SOUS FORME DE VETEMENT ET SON PROCEDE DE

FABRICATION.

@ Adsorbant pouvant étre régénéré, permettant d'adsor-
ber sélectivement et efficacement le césium, et permettant
une réutilisation du césium par élution du césium adsorbé,
ainsi que son procédé de fabrication. Une étoffe non tissée
a base de polyéthylene (PE) / polypropylene (PP) peut étre
exposée a un faisceau d'électrons, |'étoffe non tissée a base
de PE/PP qui a été exposée au faisceau d'électrons est
mise en contact avec une solution de monomeres contenant
de l'acrylonitrile (AN), du diméthylsulfoxyde (DMSO), du
Tween 80 (monooléate de sorbitan polyoxyéthyléné) ser-
vant de tensioactif, et de IAMP (phosphomolybdate d'am-
monium  n-hydraté) servant d'echangeurs d'ions
inorganiques, et ensuite I'échangeur d'ions inorganiques
(AMP) est supporté directement par la chaine de greffage
non- ionigue.
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ADSORBANT DE MATIERES RADIOACTIVES S0OUS FORME DE
VETEMENT ET SON PROCEDE DE FABRICATION

Arriére-plan de l'invention

La présente invention concerne un adsorbant et son
procédé de fabrication, permettant 1l‘'adsorption de
matiéres radicactives spécifiques & partir d'un liquide
contenant des matiéres radiocactives telles que le césium
et le strontium, gqui peuvent se propager par exemple du
fait d'incidents accidentels dans des centrales nucléaires
et des ingtallations de manipulation de matiéres
radicactives.

Ces derniéres années, ont été proposés plusieurs
adsorbants qui sont utilisés pour éliminer des matidres
radicactives telles que le césium et le strontium dans un
ligquide (se référer par exemple au document de brevet 1).
En ce qui concerne la technologie utiligant un procédé
gimilaire & celui de la présente invention, un tel
adsorbant est é&galement connu sous la forme dtune chaine
greffée formée par irradiation sur des étoffes non tissées
4 base de polyéthyléne (PE) ou des étoffes non tissées A&
base de polyéthyléne (PE) / polypropyléne (PP), aprés quoi
un groupe chélatant peut &tre introduit sur les greffons
ainsi- formés afin d'adsorber et é&liminer des &léments
métalliques gpécifiques dans de l'eau de source chaude (se
référer par exemple au document de brevet 2)., De plus, on
connait une telle technologie pour .précipiter
sélectivement le césium de l'eau de mer sous forme d'eau
de mer acide par addition d'acide chlorhydrique, aprés
guoi du molybdate d'ammonium en poudre peut &tre ajouté &
l'eau de mer, et ils sont agités ensemble (se référer par

exemple au document non brevet 1).

Références de la technique antérieure
Document de brevet 1 : JP 2007-271306 A
bocument de brevet 2 : JP 2006-26588 A
Document non brevet 1 : "Radicactivity Analysis of
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Sea Water", Analysis of gamma-ray emitting radionuclide,
Japan Chemical Analysis Center (référence publiée via une

ligne de télécommunication électrique).

Bref résumé& de 1'invention

L'adsorbant divulgué dans le document de brevet 1,
décrit c¢i-dessus, élimine toutefois le césium et le
strontium en utilisant un quelcongue wmicroorganisme
spécial, et donc présente comme inconvénients qu'un
disposgitif & grande échelle, tel qu'une tour de
bioréacteur, peut étre requis, et é&galement qu'il peut
étre difficile de collecter 1l'adsorbant aprés qu'il a été
utilisé et qu'il est impossible de régénérer 1'adsorbant
usé méme s'il est collecté. L'adsorbant divulgué dans le
document de brevet 1 décrit ci-dessus peut é&tre régénéré,
cependant cet adsorbant a une couverture de surface
réduite en tant gqu'adsorbant pour adsorber et é&liminer
sélectivement les matiéres radiocactives, y compris par
exemple le césium, et donc il peut ne pas &tre approprié &
de telles fins parce que son utilisation prévue n'est pas
intrinséquement d'adsorber sélectivement et d'éliminer
uniquement les matiéres radioactives. L'adsorbant divulgué
dansg .le document non brevet 1 décrit ci-dessus peut
adsorber sélectivement le c¢égium de l'eau de mer,
cependant il n'est pas régénérable et a &té développé
principalement pour analyser des échantillons, et donc il
est impossible d'appliquer cet adsorbant 3 la purification
d'eau & utiliser dans des piscines et des riziéres ou
autres champs cultivés en raison de ses formes
géométriques.

Un objet de la présente invention consiste & mettre &
digposition un adsorbant régénérable permettant une
réduction des déchets, et son procédé de fabrication,
pouvant adsorber sélectivement et efficacement le césium,
qui est 1l'une des matiéres radicactives majeures libérées
par exemple lors dfun accident dans une centrale nucléaire

et une installation de manipulation de matiéres
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radicactives, et aussl pouvant éluer le césium adsorbé.

Le procédé de fabrication de 1'adsorbant en forme
d'étoffe pour éléments radiocactifs selon un aspect de la
présente invention comprend

la génération d'un radical par irradiation d'étoffes
non tissées 3 base de polyéthyléne (PE) ou d'étoffes non
tissées 3 base de polyéthyléne (PE} / polypropyléne (PP} ;

la formation d'un produit de polymérisation par
greffage par mise en contact des étoffes non tissées avec
une solution de  monoméres fabriquée par mélange
dtacrylonitrile (AN}, d'un solvant pour 1'AN, d'un
tengioactif et d'un composé choisi dans le groupe
comprenant le phosphomolybdate d'étain, le
phosphomolybdate de  titane et le phosphomolybdate
d'ammonium n-hydraté (AMP} en un rapport en poids
pertinent ;

1l'immersion du produit de polymérisation par greffage
dans du tolué&ne ;

le lavage complet des étoffes non tissées ; et

le séchage sous vide du produit de polymérisation par
greffage dans lequel 1'AMP est supporté aprés achévement
du lavage au toluéne.

De fagon spécifique, le solvant pour 1'AN peut é&tre
de préférence le diméthylsulfoxyde {DMSO) , et le
tensicactif peut &tre de préférence le monooléate de
gorbitan polyoxyéthyléné (Tween 80). Le tensioactif a pour
but de favoriser 1la dispersion du phosphomolybdate
dfammonium dans le solvant, malis il n'est pas
nécessairement requis pour la fabrication de 1'adsorbant.

Dans 1l'adsorbant de matiére radicactive en tissu
selon un autre aspect de la présente invention, de
ltacrylonitrile (AN), un solvant pour 1'AN, un tensioactif
et un composé choisi dans le groupe comprenant le
phosphomolybdate d'étain, le phosphoemolybdate de titane et
le phosphomolybdate d'ammonium n-hydraté (AMP) sont formés
par polymérisation par greffage dans des &toffes non
tissées & base de polyéthyléne (PE) ou des étoffes non
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tisséezs 4 base de polyéthyléne (PE) / polypropyiéne (PP} .
Par l'utilisation 4'AN et par exemple d'AMP en méme temps,
1'AMP peut étre supporté avec une densité &€levée au niveau
de la chalne polymére formée par polymérisation, plus
spécifiquement par polymérisation par greffage, ce qui
permet l'adsorption d'une plus grande quantité de césium.
Comme l'adsorbant gelon la présente invention utilise
une technologie de polymérisation par greffage dans des
étoffes tissées ou non tissées et un monomére d'AN
contenant de 1'AMP, on appréciera le fait que le cégium,
gui est l'une des matidéres radicactives majeures libérées
par exemple lors d'un accident dans une centrale nucléaire
et une installation de manipulation de matiéres
radicactives, peut étre adzorbé sélectivement et
efficacement. On appréciera aussi le fait que 1l'adsorbant
selon la présente invention peut é&tre régénéré puisque le

césium adsorbé peut &tre &lué sélectivement.

Bréve description des figures du dessin

La Figure 1 est une illustration de 1'Exemple
Expérimental 1 selon la présente invention.

La Figure 2 est une illustration de 1'Exemple
Expérimental 6 selon la présente invention.

La Figure 3 est un adsorbant de césium analogue & un
vétement fabriqué par le procédé de fabrication selon 1la

présente invention.

Description détaillée de l'invention

On va décrire en détail dans ce qui sult un adsorbant
de matiéres radicactives analogue 4 un vétement ou en
étoffe, et son procédé de fabrication. L'adsorbant selon
la présente invention, tel que représenté sur la Figure 3,
a une structure selon laquelle de 1l'acrylonitrile (AN)
peut &tre au moins formé par polymérisation par greffage
dans des étoffes non tissées a4 base de polyéthyléne (PE)
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ou des étoffes non tissées & base de polyé&thyléne (PE) /
polypropyléne (PP), et du phosphomolybdate d'ammonium n-
hydraté (AMP) peut étre supporté par une chaine polymére
d'AN.

Cet adsorbant peut é&tre fabriqué par exemple comme
décrit ci-dessous. En premier lieu, une étoffe non tissée
4 base de polyéthyléne (PE) / polypropyléne (PP}, servant
de matériau de base, peut &tre mise dans un sac a base de
PP et, ensulite, l'air a l'intérieur du sac peut é&tre
remplacé par de l'azote gazeux (N2). Ensuite, 1l'étoffe non
tiggée en PE/PP dang le gac 3 base de PP peut &tre exposée
a4 un faisceau d'électrons de 200 kGy dans des conditions
de température de la neige carbonique.

De l'acrylonitrile (AN}, du diméthylsulfoxyde {DMSO)
servant de solvant pour 1'AN, du monooléate de sorbitan
polyoxyéthyléné (Tween 80) servant de tensiocactif, et du
phosphomolybdate d'ammonium n-hydraté (AMP) servant &
adgorber gélectivement le c¢é&sium, sont mélangés en un
rapport en poids pertinent pour former une solution de
monoméreg. On note gque les contenus des fécipients
utilisés dans les traitements subséquents devront é&tre
bien agités 1lors de 1la préparation de la solution de
monoméres, du transport de la solution vers une bouteille
d'évacuation, et de la distribution de 1la solution de
monoméres dang les ampoules de réaction, "de fagon que
1'AMP puisgse étre bilen dispersé dans le DMSO et que 1'AMP
puigse &tre déplacé de préférence vers le récipient devant
étre utilisé dans le traitement subséquent, parce que
1'AMP n'est pas complétement soluble dans le DMSO.

Leyg é&toffes non tissées & base de PE/PP, irradiées
avec un faisceau d'électrons, peuvent é&tre placées dans
les ampoules de réaction, et ensuite peuvent &tre mises au
contact de la solution de monoméres dans lagquelle barbote
du N2 gazeux. Aprés mise en wuvre du traitement de contact
pendant trois heures & 50°C, le produit de polymérisation
par greffage peut étre immergé dans du toluéne et lavé
briévement. Du fait de l'utilisation de toluéne dans le
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traitement de lavage aprés la polymérisation par greffage,
on appréciera le fait que la séparation du
phosphomolybdate d'ammonium n-hydraté (AMP) peut ne pas se
dissocier. Un solvant aqueux, alcocoligque ou & base
d'hydrocarbure ne peut pas supporter 1'AMP. Il convient de
noter gue le traitement de lavage peut ne pas réussir si
un quelconque pigment jaune vert s'avére s'écouler hors de
l1'étoffe lors du traitement de lavage. Aprés le traitement
de lavage au toluéne, l'étoffe peut Etre séchée dans un
courant d'air et ensuite séchée dans un séchoir sous vide.
La Figure 3 montre l'adsorbant fabriqué.

Comme cela sera décrit plus loin, 1l'adsorbant selon
la présente invention peut adsorber le césium
environnemental dans de l'‘eau purifiée, de l'eau & pH 3,
et de l'eau de mer (voir le Tableau 1 et le Tableau 2).
Toutefois, 1l est prouvé qu'un composé du molybdéne peut
étre élué en connexion avec l'adsorbant du césgsium. On note
gque le Tableau 1 et le Tableau 2 forment un seul tableau,
et la colonne de droite du Tableau 1 et la colonne de
gauche du Tableau 2 indiquent des données identiques,
respectivement, pour une meilleure compréhension.

Bien gque l'on utilise un tensgsicactif (Tween 80) dans
le procédé de fabrication décrit c¢i-dessus, on peut
obtenir wune performance de 1'adsorbant utilisable en
pratique méme si on n'utilise pas de tensicactif (se
référer au Tableau 1 et au Tableau 2 comme décrit plus
loin). De plus, bien gque la réaction soit maintenue
pendant trois heures & 50°C pour la fabrication du produit
de polymérisation par greffage & partir de 1l'étoffe non
tissée et du monomére, on peut obtenir une plus grande
gquantité de produit de polymérisation par greffage en
faisant réagir pendant plus longtemps (par exemple six
heures) (se référer au N° 11 et au N° 12 dans le Tableau 1
et le Tableau 2, comme décrit plus loin). De plus, bien
qu'un radical soit généré par exposition & un faisceau
diélectrons des étoffes non tiss€es & base de polyéthyléne

-~

(PE) ou des é&toffes non tissées A base de polyéthyléne
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(PE} / polypropyléne (PP}, on peut utiliser un autre type
de faisceau de radiation, par exemple des rayons gamma. De
plus, bien que l'on utilise de 1'AMP pour adsorber Ile
césium dans le procédé de fabrication décrit ci-dessus, on
peut utiliser du phosphomolybdate dtétain et du
phosphomolybdate de titane & la place de 1'AMP,

Le césium adsorbé dans 1l'adsorbant de matiéres
radiocactives selon la présente invention peut &tre &lué et
régénéré de la maniére suivante. L'adsorbant de césium
fabriqué comme décrit ci-dessus peut étre immergé dans
50 ml de solution de «césium & une concentration
correspondant & une densité& de 1 ppm pendant 24 heures, et
ensuite le césium peut é&tre élimin&é & 97 %. Ensuite,
1'adsorbant de cégium utilisé pour le traitement
d'adsorption ci-dessus peut &tre immergé dans 5 ml de
solution de nitrate d'ammonium & une concentration de 5 M.
En résultat, le césium peut &tre €lué dans la solution de
nitrate d'ammonium, la concentration de césium élué est de
6 ppm, et le taux de lixiviation est de 100 %.

Le traitement de base du procédé de fabrication selon
la présente invention est tel que décrit ci-dessus, aprés
quoi on effectue différentes expériences en changeant les
conditions, v compris la température et les
caractéristiques des matériaux, afin de vérifier
l'efficacité de ce procédé de fabrication. Les résultats
d'exemples expérimentaux représentatifs sont présentés
dans le Tableau 1 et le Tableau 2.
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Exemple Expérimental 1

On irradie une étoffe non tissée & base de cellulose
avec un faisceau d'électrons de 20 kGy dans une
atmosphére d'azote et dans une condition de température
de la neige carbonique. On met l1'étoffe non tissée i base
de cellulose irradiée en contact avec la solution de
monoméres contenant 5 % en peids de groupes phosphate,
dans laquelle barbote de l'azote gazeux, et on effectue
ce traitement de contact pendant trois heures a 50°C., En
tant gue monomére contenant un groupe phosphate, on
utilise LIGHT ESTER P-2M, disponible chez ZXKyoeisha
Chemical Co., Ltd. Aprés la polymérisation par greffage,
on lave & l'éthancl 1'étoffe non tissée. On a ainsi
réalisé une polymérisation par greffage d'une chaine
polymére ayant un groupe phosphate sur 1'étoffe non
tissée & base de cellulose. On immerge 1l'étoffe non
tissée & base de cellulose terminée, a4 laguelle ont é&té
ajoutés des groupes phosphate, dans une soclution d'acide
sulfurique 1 M contenant 0,6 % en poids de molybdate de
sodium, puis on applique ce traitement d'immersion
pendant dix minutes & 40°C et, en résultat, le groupe
phosphate a été transféré sur le groupe acide
phosphomolybdique. Une fois que la réaction susmentionnée
est terminée, on lave & l'eau distillée l'étoffe non
tigsée & base de cellulose. La Figure 1 i1llustre
gschématiquement le processus réactionnel de 1'Exemple

Expérimental 1.

Exemple Expérimental 2

On irradie une étoffe non tissée a base de cellulose
avec un faisceau d'électrons de 200 kGy dans une
atmogphére d'azote et dans une condition de température
de la neige carbonique. On met 1'é&toffe non tissée & base
de cellulose irradiée en contact avec la solution de

monoméres contenant 20 % en poids de groupes phosphate et
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une solution méthanolique (solution aqueuse a 20 % en
poids de méthancl) dans laquelle Dbarbote de l'azote
gazeux, et on effectue ce traitement de contact pendant
huit heures & 60°C. En tant que monomére contenant un
groupe phosphate, on utilise LIGHT ESTER P-2M, disponible
chez Kyoeisha Chemical Co., Ltd. Aprés la polymérisation
par greffage, on lave 4 l'éthancl l'étoffe non tissée. On
a ainsi réalisé une polymérigation par greffage d'une
chaine polymére ayant un groupe phosphate sur 1'étoffe
non tissée & base de cellulosge. On immerge 1'étoffe non
tissée & base de cellulose terminée, & laguelle ont é&té
ajoutés des groupes phosphate, dans une solution d'acide
sulfurique 1 M contenant 0,6 % en poids de molybdate de
sodium, puis on applique ce traitement d'immersion
pendant vingt-quatre heures & 60°C et, en résultat, le
groupe phosphate a é&té transféré sur le groupe acide
phosphomolybdique. Une fois que la réaction susmentionnée
est terminée, on lave & l'eau distillée 1'étoffe non
tissée a4 base de cellulose.

Exemple Expérimental 3

On irradie une é&toffe non tissée & base de cellulose
avec un faisceau d'électrons de 20 LkGy dans une
atmosphére d'azote et dans une condition de  température
de la neige carbonique. On met 1l'étoffe non tissée a base
de cellulose irradiée en contact avec la solution de
monoméres contenant 5 % en poids de groupes phosphate,
dans laquelle barbote de l'azote gazeux, et on effectue
ce traitement de contact pendant trois heures & 50°C. En
tant que monomére contenant un groupe phosphate, on
utilise LIGHE ESTER P-2M, disponible chez Kyoeisha
Chemical Co., Ltd. Aprés la polymérisation par greffage,
on lave &4 1'é&thanol 1'étoffe non tissée. On a ainsi
réalisé une polymérisation par greffage d'une chaine
polymére ayant un groupe phosphate sur 1'étoffe non
tissée & Dbase de cellulose. On immerge 1'étoffe non



10

15

20

25

30

35

2976597

12

=

tissée 3 base de cellulose terminée, a laquelle ont é&té
ajoutés des groupes phosphate, dans une solution d'acide
chlorhydrique 1 M contenant 0,6 % en poids de molybdate
de sodium, puis on appligque c¢e traitement d'immersion
pendant vingt-quatre heures & 40°C et, en résultat, le
groupe phosphate a été transféré sur le groupe acide
phosphomolybdique. Une fois gue la réaction susmentionnée
est terminée, on lave & lteau distillée 1'étoffe non

tigssée i base de cellulose.

Exemple Expérimental 4

-

On irradie une é&toffe non tissée & base de cellulose
avec un faisceau d'électrons de 200 kGy dans une
atmosphére d'azote et dans une condition de température
de la neige carbonigque. On met l'&toffe non tissée & base
de cellulose irradiée en contact avec la solution de
monoméres contenant 20 % en poids de groupes phosphate et
une solution méthanolique (solution agqueuse & 20 % en
poids de méthanol) dans laquelle barbote de 1'azote
gazeux, et on effectue ce traitement de contact pendant
trois heures & 40°C. En tant gque monomére contenant un
groupe phosphate, on utilise LIGHT ESTER P-2M, disponible
chez Kyoeisha Chemical Co., Ltd. Aprés la polymérisation
par greffage, on lave & 1l'é&thancl l'étoffe non tissée. On
a dainsi réalisé une polymérisation par greffage d'une
chaine polymére ayant un groupe phosphate sur l'étoffe
non tissée & base de cellulose. On immerge l'étoffe non
tigssée & base de cellulose terminée, a laguelle ont été
ajoutés des groupes phosphate, dans une solution d'acide
sulfurique 1 M contenant 0,6 % en poids de molybdate
d'ammonium, puis on applique ce traitement d'immersion
pendant vingt-quatre heures & 60°C et, en résultat, le
groupe phosphate a é&té transféré sgur le groupe acide
phosphomolybdique. Une fois gue la réaction susmentionnée

est terminée, on lave & l'eau distillée l1l'étoffe non
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tissée & base de cellulose.

Exemple Expérimental 5

On irradie une étoffe non tissée a base de cellulose
avec un faisceau d'électrons de 200 kGy dans une
atmosphére d'azote et dans une condition de température
de la neige carbonique. On met 1l'étoffe non tissé&e 3 base
de ‘cellulose irradiée en contact avec une émulsion de
méthacrylate de glycidyle et d'eau (contenant 20 % en
poids de méthacrylate de glycidyle et 0,5 % en poids de
Tween 20) dans laquelle barbote de l'azote gazeux, et on
effectue ce traitement de contact pendant trois heures &
40¢C. En tant gque monomére contenant un groupe phosphate,
on utilise LIGHT ESTER P-2M, disponible chez Kyoeisha
Chemical Co., Ltd. Aprés la polymérisation par greffage,
on lave & 1l'éthanol 1'é&toffe non tissée. On fait réagir
ensemble pendant vingt-gquatre heures & 60°C le groupe
époxy du méthacrylate de glycidyle formé par
polymérisation par greffage dans l1'étoffe non tissée en
PE/PP et une solution aqueuse & 85 % de phosphate, et
ainsi le groupe époxy est converti en le groupe
phosphate. On immerge l1'étoffe non tissée a base de
cellulose terminée, & laquelle ont été ajoutés des
groupes phosphate, dans une solution d'acide sulfurique 1
M contenant 6 % en poids de molybdate d'ammonium, puis on
applique ce traitement d'immersion pendant wvingt-quatre
heures & 60°C et, en résultat, le groupe phosphate a é&té
transféré sur le groupe acide phosphomolybdique. Une fois
gue la réaction susmentionnée est terminée, on lave &
l'eau distillée 1'étoffe non tissée & base de cellulose.

Exemple Expérimental &

On irradie une é&toffe non tissée &4 base de PE/PP
avec un faisceau d'électrons de 200 kGy dans une

atmosphére d'azote et dans une condition de température
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de la neige carbonique. On mélange de l'acrylonitrile, du
DMSO, du Tween 80 et du phosphomolybdate d'ammonium en un
rapport en poids de 50/50/0,8/5 pour obtenir une solution
de monoméres. Comme le phosphomolybdate d'ammonium n'est
pas complétement soluble dans le DMSO, on agite bien les
contenus des récipients utilisés dans les traitements
subséquents de fagon que le phosphomolybdate d'ammonium
puisse é&tre Dbien dispersé dans le DMSO et que le
phosphomolybdate d'ammonium puisse é&tre déplacé de
préférence vers le récipient devant étre utiligé dans le
traitement subséquent. On met l'étoffe non tissée 3 base
de PE/PP, qui a été exposée au faisceau d'électrons, en
contact avec la solution de monoméres dans laguelle
barbote de l'azote gazeux, et on effectue ce traitement
de contact pendant vingt-quatre heures & 60°C. On immerge
l'étoffe non tissée ainsi obtenue dans du toluéne afin
qu'elle retienne le phosphomolybdate d'ammonium, puis on
la lave. Aprés lavage au tcluéne, on séche l'étoffe non
tissée retenant du phosphomolybdate d'ammonium, obtenue
comme décrit ci-dessus, au moyen d'un séchoir sous vide
aprés séchage dans un courant dl'air. La Figure 2 illustre
schématiquement le processus réactionnel de 1'Exemple
Expérimental 6. Le processus réactionnel de 1'Exemple
Expérimental 7 ou des exemples ultérieurs sera décrit

dans le méme dessin que celui représenté sur la Figure 2.

Exemple Expérimental 7

On irradie une étoffe non tissée & base de PE/PP
avec un faisceau d'électrons de 200 kGy dans une
atmosphére d'azote et dans une condition de température
de la neige carbonique. On mélange de l'acrylonitrile, du
DMSO, du Tween 80 et du phosphomolybdate d'ammonium en un
rapport en poids de 50/50/0,8/0,1 pour obtenir une
solution de monoméres. Comme le phosphomolybdate

d'ammonium n'est pas complétement soluble dans le DMSO,
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on agite bien les contenus des récipients utilisés dans
les traitements subségquents de facgon que le
phosphomolybdate d'ammonium puisse é&tre bien dispersé
dans le DMSO et gue le phosphomolybdate d'ammonium puisse
8tre déplacé de préférence vers le récipient devant étre
utilisé dans le traitement subséquent. On met 1'étoffe
non tissée & basge de PE/PP irradiée en contact avec la
solution de monoméres dans laguelle barbote de l'azote
gazeux, et on effectue ce traitement de contact pendant
vingt-quatre heures & 60°C. On immerge 1'étoffe non
tissée ainsi obtenue dans du toluéne afin gqu'telle
retienne le phosphomolybdate d'ammonium, puis on la lave.
Aprés lavage au toluéne, on séche 1'étoffe non tissée
retenant du phosphomolybdate d'ammonium, obtenue comme
décrit ci-dessus, au moyen d'un séchoir sous vide apreés

séchage dans le courant d'air.

Exemple Expérimental 8

On irradie une é&tcoffe non tissée & base de PE/PP
avec un faisceau d'électrons de 200 kGy dans une
atmosphére d'azote et dans une condition de température
de la neige carbonique. On mélange de l'acrylonitrile, du
DMSO, du Tween 80 et du phosphomolybdate d'ammonium en un
rapport en poids de 50/50/0,8/2,5 pour obtenir une
solution de monoméres . Comme le phosphomelybdate
d'ammonium n'est pas complétement soluble dans le DMSO,
on agite bien les contenus des récipients utilisés dans
les traitements subgéquents de facon que le
phosphomolybdate d'ammonium puisse &tre bien dispersé
dans le DMSO et que le phosphomolybdate d'ammonium puisse
étre déplacé de préférence vers le récipient devant é&tre
utilisé dans le traitement subségquent. On met 1'étocffe
non tissée & base de PE/PP irradiée en contact avec la
solution de monoméres dans laquelle barbote de l1l'azote

gazeux, et on effectue ce traitement de contact pendant
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vingt-quatre heures a 60°C. On immerge 1'étoffe non
tiséée ainsi obtenue dans du toluéne afin qu'elle
retienne le phosphomolybdate d'ammonium, puis on la lave.
Aprés lavage au toluéne, on séche 1l'étoffe non tissée
retenant du phosphomolybdate d'ammonium, obtenue comme
décrit ci-dessus, au moyen d'un séchoir scus vide aprés

séchage dans le courant d'air.

Exemple Expérimental 9

On irradie une é&toffe non tissée 4 base de PE/PP
avec un faisceau d'électrons de 200 kGy dans une
atmosphére d'azote et dans une condition de température
de la neige carbonique. On mélange de l'acrylonitrile, du
DMS0O, du Tween 80 et du phosphomolybdate d'ammonium en un
rapport en poids de 50/50/0,8/2,5 pour obtenir une
solution de  monoméres. Comme le phosphomolybdate
d'ammeonium n'est pas complétement scoluble dans le DMSO,
on agite bien les contenus des récipients utilisés dans
les traitements subséquents de fagon que le
phosphomolybdate d'ammonium puisse &tre bien dispersé
dans le DMSO et que le phosphomolybdate d'ammonium puisse
étre déplacé de préférence vers le récipient‘devant étre
utilisé dans le traitement subséquent. On met 1'é&toffe
non tissée 3 base de PE/PP irradiée en contact avec la
solution de monoméres dans lagquelle barbote de l1'azote
gazeux, et on effectue ce traitement de contact pendant
vingt-et-une heures & 50°C. On immerge 1'étoffe non
tissée ainsi obtenue dans du toluéne afin gu'elle
retienne le phosphomolybdate d'ammonium, puis on la lave.
Aprés lavage au toluéne, on séche l'étoffe non tissée
retenant du phosphomolybdate d'ammonium, obtenue comme
décrit ci-dessus, au moyen d'un séchoir sous vide apreés

séchage dans le courant dlair.
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Exemple Expérimental 10

On irradie une étoffe non tissée & base de PE/PP
avec un faisceau d'électrons de 200 kGy dans une
atmosphére d'azote et dans une condition de température
de la neige carbonique. On mélange de l'acrylonitrile, du
DMSO, du Tween 80 et du phosphomolybdate d'ammonium en un
rapport en poids de 50/50/0,8/2,5 pour obtenir une
solution de monoméres . Comme le phosphomolybdate
d'ammonium n'est pas complétement soluble dans le DMSO,
on agite bien les contenus des récipients utilisés dans
les traitements subséquents de facon que le
phosphomolybdate d'ammonium puisse é&tre bien dispersé
dans le DMSO et que le phosphomolybdate d!'ammonium puisse
étre déplacé de préférence vers le récipient devant &tre
utilisé dans le traitement subségquent. On met 1'étoffe
non tissée i base de PE/PP irradiée en contact avec la
solution de monoméres dans lagquelle barbote de l'azote
gazeux, et on effectue ce traitement de contact pendant
vingt-trois heures & 50°C. On immerge l'étoffe non tissée
ainsi obtenue dans du toluéne afin qu'elle retienne le
phosphomolybdate d'ammonium, puis on la lave. Aprés
lavage au toluéne, on séche l'étoffe non tissée retenant
du phosphomolybdate d'ammonium, obtenue comme décrit ci-
dessus, au moyen d'un séchoir sous vide aprés séchage

dans le courant drair.

Exemple Expérimental 11

On irradie une étoffe non tissée & base de PE/PP
avec un faisceau d'électrons de 200 kGy dans une
atmosphére d'azote et dans une condition de température
de la neige carbonigue. On mélange de 1'acrylohitrile, du
DMSO, du Tween 80 et du phosphomolybdate d'ammonium en un
rapport en poids de 50/50/0,8/2,5 pour obtenir une
solution de  monoméres. Comme le  phosphomolybdate

d'ammonium n'est pas complétement scoluble dans le DMSO,
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on agite bien les contenus des récipients utilisés dans
les’ traitements subséguents de facon  que le
phosphomolybdate d'ammonium puisse é&tre bien dispersé
dans le DMSO et gue le phosphomolybdate d'ammonium puisse
8tre déplacé de préférence vers le récipient devant étre
utilisé dans le traitement subséguent. On met 1'étoffe
non tissée & base de PE/PP irradiée en contact avec 1la
solution de monoméres dans laquelle barbote de l'azote
gazeux, et on effectue ce traitement de contact pendant
vingt-six heures & 50°C. On immerge l'étoffe non tissée
alngi obtenue dans du toluéne afin qu'elle retienne le
phosphomolybdate dfammonium, puis on la lave. Aprés
lavage au toluéne, on séche l'é&toffe non tissée retenant
du phosphomolybdate d'ammonium, obtenue comme décrit ci-
dessus, au moyen d'un séchoir sous vide aprés séchage

dans le courant diair.

Exemple Expérimental 12

On irradie une é&toffe non tissée & base de PE/PP
avec un faisceau d'électrons de 200 kGy. dans une
atmosphére d'azote et dans une condition de température
de la neige carbonique. On mélange de l'acrylonitrile, du
DMSO et du phosphomolybdate dl'ammonium en un rapport en
poids de 50/50/2,5 ©pour obtenir une golution de
monoméres. Comme le phosphomolybdate d'ammonium n'est pas
complétement soluble dans le DMSO, on agite bien les
contenus des récipients utilisés dans les traltements
gubséquents de fag¢on que le phosphomolybdate dfammonium
puisse &tre bien dispersé dans le DMSO et gque Ile
phosphomolybdate d'ammonium puisse &tre déplacé de
préférence vers le récipient devant étre utilisé dans le
traitement subséquent. On met l'étoffe non tissée 3 base
de PE/PP irradiée en contact avec 1la solution de
monoméres dans laguelle barbote de l'azote gazeux, et on

effectue ce traitement de contact pendant vingt-trois
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heures a 50°C. On immerge 1'&toffe non tissée ainsi
obtenue dans du toluéne afin qu'elle retienne le
phosphomolybdate dfammonium, puis on la lave. Aprés
lavage au toluéne, on séche l'étoffe non tissée retenant
du phosphomolybdate d'ammonium, obtenue comme décrit ci-
dessus, au moven d'un séchoir sous vide apfés séchage

dans le courant dlair.

Exemple Expérimental 13

On découpe du NF en rectangles ayant pour dimensions
30 em x 10 cm, que l'on irradie avec 200 kGy de rayons
gamma °°Co dans une atmosphére d'azote et dans une
condition de température de la neige carbonique. On
mélange de l'acrylonitrile, du DMSO et du
phosphomolybdate d'ammonium en un rapport en poids de
50/50/0,8/2,5 pour obtenir une solution de monoméres.
Comme le phosphomolybdate d ' ammonium n'est pas
complétement soluble dans le DMSO, on agite bien les
contenug des récipients utilisés dans les trailtements
subséquents de fagon que le phosphomolybdate d'ammonium
puisse étre Dbien dispersé dans le DMSO et dque le
phosphomolybdate dfammonium puisse Etre déplacé de
préférence vers le récipient devant &tre utilisé dans le
traitement subségquent. On met l1'étoffe non tissée a4 base
de PE/PP irradide en contact avec la soclution de
monoméres dans une chambre réactionnelle ayant un volume
de 30 litres, dans laquelle barbote de l'azote gazeux, et
on effectue ce traitement de contact pendant vingt-trois
heures & 50°C., On immerge 1'étoffe non tissée ainsi
obtenue dans du toluéne afin qu'elle retienne le
phosphomolybdate d'ammonium, puis on la lave. BAprés
lavage au toluéne, on séche l'étoffe non tissée retenant
du phosphomolybdate dfammonium, obtenue comme décrit ci-
dessus, au moyen d'un séchoir sous vide aprés séchage

dans le courant d'air.
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Bien que l'on ait décrit ci-dessus 1'adsorption de
césium, 1radsorbant fabrigqué par utilisation de
phosphomolybdate d'ammonium peut conférer une sélectivité
pour le césium par conditionnement de 1'adsorbant avec
une solution contenant des ions stanneux, et on peut
ainsi contrdler la sgélectivité pour le c¢égium et le
gtrontium en fonction des spécifications de
conditionnement.

On appréciera le fait que le césium se trouvant dans
des eaux usées contaminées par des matiéres radiocactives
peut étre é&liminé par un procédé trés simple, méme dans
le cas d'un événement imprévu au cours duquel des eaux
usées contaminées par des matiéres radicactives peuvent
fuir dans une centrale nucléaire et analogue, puisque le
césium peut étre é€liminé avec un taux plus élevé dans les
eaux usées contaminées par des matiéres radiocactives, vy
compris du césium, en grandes quantités. Par conséquent,
on appréciera le fait que de l'eau devant é&tre fournie &
des piscines et & des champs cultivés  peut étre
décontaminée aisément et & un moindre cofit, de facon que
son taux de contamination puisse &tre réduit de fagon &
&tre égal ou inférieur & la valeur réglementaire, méme
dans le cas d'un événement imprévu au cours duguel du

césium pourrait étre libéré dans 1'atmosphére.
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REVENDICATIONS

1. Procédé de fabrication d'un adsorbant du césium
comprenant

la génération de radicaux par exposition & un
faisceau d'électrons d'étoffes non tissées & base de
polyéthyléne (PE) ou d'une étoffe non tissée a base de
polyéthyléne (PE) / polypropylene (PP) ;

la formation d'un produit de polymérisation par
greffage par mise en contact desdites étoffes non tissées
avec une solution de monoméres fabriquée par mélange
d'acrylonitrile (AN), d'un solvant pour 1'AN, d'un
tensioactif et d'un composé choisi dans le groupe
comprenant le phosphomolybdate d'étain, le phospho-
molybdate de titane et le phosphomolybdate dfammonium n-
hydraté (AMP) ; ,

1l'immersion dans du toluéne du produit de
polymérisation par greffage, et le lavage complet de
ladite étoffe non tissée ; et

le séchage sous vide dudit produit de polymérisation
par greffage, aprés achévement du lavage au toluéne.

2. Procédé de fabrication d'un adsorbant du césium
comprenant :

la génération de radicaux par irradiation, par un
faisceau d'électrons, d'étoffes non tissées & base de
polyéthyléne (PE) ou d'une étoffe non tissée a base de
polyéthyléne (PE) / polypropylene (PP) ;

la mise en contact de ladite étoffe non tissée avec
une solution de monoméres formée par mélange d'un produit
de polymérisation par greffage par mise en contact
desdites étoffes non tissées avec une solution de
monoméres fabriquée par mélange d'acrylonitrile (AN),
d'un sclvant pour 1'AN, d'un tensioactif et de
phosphomolybdate d'ammonium n-hydraté (AMP) en un rapport



10

15

20

25

30

2976597

22

en poids de 50/50/0,8/2,5 ;

1'immersion dans du toluéne du produit de
polymérisation par greffage, et le lavage complet de
ladite étoffe non tissée ; et

le séchage sous vide dudit produit de polymérisation
par greffage dans lequel ledit AMP est ‘supporté, apreés

achévement du lavage au toluéne.

3. Procédé cde fabrication d'un adsorbant du césium
selon la revendication 2, dans leqguel ledit solvant pour
1'AN est le diméthylsulfoxyde (DMSO) , et ledit
tensiocactif peut de préférence é&tre le monooléate de

sorbitan polyoxyéthyléné (Tween 80).

4, Procédé de fabrication d'un adsorbant du césium
selon la revendication 2, dans lequel ladite étoffe non
tissée a base de PE/PP est mise en contact avec ladite
solution de monoméres pendant que de 1l'azote gazeux

barbote dans ladite solution de monomeéres-

5. Adsorbant du césium dans lequel de
1'acrylonitrile {AN) est au moins formé par
polymérisation par greffage par mise en contact dans une
étoffe non tissée & Dbase de polyéthyléne (PE) /
polypropyléne (PP), et du phospho-molybdate d'ammonium n-
hydraté (AMP) est supporté par la chaine polymére d'AN

formée par polymérisation par greffage.

6. Adsorbant du césium selon la revendication 5,
dans lequel le rapport en poids dudit AN et dudit AMP est
de 50/2,5.
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