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passed  through  the  anion  exchange  resin.  The  method  is 
applied  to  decontamination  solutions  which  are  used  to 
clean  cooling  systems  of  nuclear  reactors. 



T h i s   i n v e n t i o n   r e l a t e s   to   a  m e t h o d   of   r e m o v i n g  

t r a n s i t i o n   m e t a l s   f rom  c o m p l e x i n g   a g e n t - c o n t a i n i n g  

s o l u t i o n s .  

D e p o s i t s   w h i c h   c o n t a i n   r a d i o a c t i v e   e l e m e n t s   o f t e n  

form  in   t h e   c o o l i n g   s y s t e m s   of  n u c l e a r   r e a c t o r s .   In  o r d e r  

to  s a f e l y   m a i n t a i n   and  r e p a i r   t he   c o o l i n g  s y s t e m ,   i t   i s  

n e c e s s a r y   to  r e m o v e   t h e s e   r a d i o a c t i v e   d e p o s i t s .   T h i s   c a n  

be  a c c o m p l i s h e d ,   f o r   e x a m p l e ,   by  u s i n g   an  o x i d i z i n g   s o l u -  

t i o n   of  a l k a l i   p e r m a n g a n a t e   f o l l o w e d   by  a  d e c o n t a m i n a t i o n  

s o l u t i o n   of   o x a l i c   a c i d ,   c i t r i c  a c i d ,   and  e t h y l e n e d i a m i n e  

t e t r a a c e t i c   a c i d   (EDTA).  The  EDTA  f o r m s   a  c o m p l e x   w i t h   t h e  

r a d i o a c t i v e   m e t a l   i o n s   i n   t h e   d e p o s i t s ,   w h i c h   s o l u b i l i z e s  

them.   The  d e c o n t a m i n a t i o n   s o l u t i o n   i s   c i r c u l a t e d   b e t w e e n  

t h e   c o o l i n g   s y s t e m   and  a  c a t i o n   e x c h a n g e   r e s i n   w h i c h  

e x c h a n g e s   t h e   m e t a l   i o n s   on  t h e   r e s i n   and  f r e e s   t h e   EDTA  t o  

s o l u b i l i z e   a d d i t i o n a l   m e t a l   i o n s .  

A  m a j o r   d i f f i c u l t y   w i t h   t h i s   p r o c e s s ,   h o w e v e r ,   i s  

t h a t   EDTA  d o e s   no t   r e a d i l y   y i e l d   up  m e t a l   i o n s ,   p a r t i c u l a r -  

ly  t he   f e r r i c   i o n ,   to  t h e   c a t i o n   e x c h a n g e   r e s i n .   T h u s ,   t h e  

c o n c e n t r a t i o n   of  t h e   m e t a l   i on -EDTA  c o m p l e x   b u i l d s   up  i n  

t h e   d e c o n t a m i n a t i o n   s o l u t i o n   u n t i l   i t   i s   no  l o n g e r   e f f e c -  

t i v e   in   s o l u b i l i z i n g   t h e   m e t a l   i o n s   in   t h e   d e p o s i t s .   When  

t h i s   h a p p e n s ,   i t   i s   n e c e s s a r y   to   add  f r e s h   EDTA  to  t h e  

s o l u t i o n .   T h i s   means   t h a t   t h e   s o l u t i o n   m u s t   be  c o n s t a n t l y  

m o n i t o r e d  t o   d e t e r m i n e   i f   t h e   EDTA  has   b e e n   d e p l e t e d   s o  

t h a t   more  can   be  a d d e d .   A l s o ,   g r e a t   c a r e   mus t   be  t a k e n   n o t  



to   add  e x c e s s   EDTA  s i n c e   EDTA  i s   n o t   v e r y   s o l v o n e s s   i t  

h a s   f o r m e d   a  c o m p l e x   w i t h   m e t a l   i o n s ,   and  p r e c i p i t a t e d   EDTA 

can  i t s e l f   be  d i f f i c u l t   to   r e m o v e   f rom  t he   c o o l i n g   s y s t e m .  

M o r e o v e r ,   i f   e x c e s s   EDTA  i s   a d d e d ,   n o t   o n l y   i s   t he   r e a g e n t  

w a s t e d ,   b u t   t h e   a d d i t i o n a l   EDTA  mus t   be  r e m o v e d   f rom  t h e  

s o l u t i o n   a t   a  l a t e r   s t a g e   w h i c h   adds   to   t h e   v o l u m e   o f  

r a d i o a c t i v e   w a s t e .  

A c c o r d i n g l y ,   t h e   p r e s e n t   i n v e n t i o n   r e s i d e s   in  a  

m e t h o d   of  r e m o v i n g   t r a n s i t i o n   m e t a l s   f rom  a  s o l u t i o n  

c o n t a i n i n g   a  c o m p l e x i n g   a g e n t   h a v i n g   an  e q u i l i b r i u m   c o n -  

s t a n t   f o r   t h e   f e r r i c   i o n   c o m p l e x   f o r m a t i o n   r e a c t i o n   of  a t  

l e a s t   1022 ,   c h a r a c t e r i z e d   by  l o a d i n g   an  a n i o n   e x c h a n g e  

r e s i n   w i t h   s a i d   c o m p l e x i n g   a g e n t   or  a  s a l t   t h e r e o f   a n d  

c i r c u l a t i n g   s a i d   s o l u t i o n   t h r o u g h   s a i d   a n i o n   e x c h a n g e  

r e s i n .  

P r e f e r a b l y ,   t h e   c o m p l e x i n g   a g e n t   i s   e t h y l e n e  

d i a m i n e   t e t r a a c e t i c   a c i d   or  an  a l k a l i   m e t a l   s a l t   t h e r e o f .  

We  have   d i s c o v e r e d   a  p r o c e s s   f o r   r e m o v i n g   t r a n s i -  

t i o n   m e t a l   i o n s   f rom  a  d e c o n t a m i n a t i o n   s o l u t i o n   c o n t a i n i n g  

a  s e l e c t e d   c o m p l e x i n g   a g e n t   w h i l e   r e g e n e r a t i n g   t h a t  

a g e n t .   U n l i k e   t he   p r i o r   p r o c e s s   w h i c h   u s e d   a  c a t i o n  

e x c h a n g e   r e s i n ,   our   p r o c e s s   u s e s   an  a n i o n   e x c h a n g e   r e s i n .  

The  a n i o n   e x c h a n g e   r e s i n   i s   p r e l o a d e d  w i t h ,   s a y ,   EDTA  a n i o n  

so  t h a t   t h e   e n t i r e   m e t a l   i on -EDTA  c o m p l e x   d e p o s i t s   on  t h e  

i o n   e x c h a n g e   r e s i n ,   r e l e a s i n g   f r e s h   EDTA  f r o m   t h e   a n i o n  

e x c h a n g e   r e s i n   i n t o   t h e   s o l u t i o n .   Thus ,   t h e   c o n c e n t r a t i o n  

of   u n c o m p l e x e d   EDTA  in  t h e   s o l u t i o n   r e m a i n s   f a i r l y   c o n s t a n t  

and  i t   i s   n o t   n e c e s s a r y   to   m o n i t o r   t h e   s o l u t i o n   f o r   t h e  

EDTA  c o n c e n t r a t i o n   or  to   add  f r e s h   EDTA. 

The  p r o c e s s   of  t h i s   i n v e n t i o n   can   t h u s   be  a p p l i e d  

to  any   s o l u t i o n   c o n t a i n i n g   a  c o m p l e x   of  a  t r a n s i t i o n   m e t a l  

w i t h   a  c o m p l e x i n g   a g e n t   h a v i n g   an  e q u i l i b r i u m   c o n s t a n t   f o r  

t h e   f e r r i c   i o n   c o m p l e x   f o r m a t i o n   r e a c t i o n   of  g r e a t e r   t h a n  
1022 .   E x a m p l e s   of  s u c h   c o m p l e x i n g   a g e n t s   i n c l u d e  

e t h y l e n e d i a m i n e t e t r a a c e t i c   a c i d   (EDTA),  t r a n s ,   1,  2 

d i a m i n o c y c l o h e x a n e t e t r a a c e t i c   a c i d   (DCTA),  and  o x y b i s  



( e t h y l e n e d i a m i n e t e t r a a c e t i c   a c i d ) .   Common  t r a n s i t i o n  

m e t a l s   f o u n d   in   n u c l e a r   r e a c t o r   d e c o n t a m i n a t i o n   s o l u t i o n s  

i n c l u d e   i r o n ,   c o b a l t ,   n i c k e l ,   and  c h r o m i u m .   The  t e m p e r a -  

t u r e   of  t h e   s o l u t i o n   s h o u l d   be  a t   l e a s t   40°C  in  o r d e r   t o  

k e e p   t h i s   c o m p l e x i n g   a g e n t   in  s o l u t i o n   and  p r e v e n t   i t   f r o m  

p r e c i p i t a t i n g .   The  t e m p e r a t u r e   of  t h e   s o l u t i o n   s h o u l d   b e  

b e l o w   a b o u t   1 0 0 ° C ,   h o w e v e r ,   as  a n i o n   e x c h a n g e   r e s i n s   a n d  

t h e   r e a g e n t s   u s e d   in  t h e   s o l u t i o n   may  d e c o m p o s e   above   t h a t  

t e m p e r a t u r e .   The  pH  of  t h e   s o l u t i o n   i s   n o t   c r i t i c a l   b u t   i t  

i s   t y p i c a l l y   f rom  2  to   2%  f o r   mos t   d e c o n t a m i n a t i o n   s o l u -  

t i o n s   due  to  t h e   a c i d i t y   of  r e a g e n t s   w h i c h   a re   p r e s e n t .  

In  t h e   f i r s t   s t e p   of  t h e   p r o c e s s   of  t h i s   i n v e n -  

t i o n ,   t h e r e f o r e ,   an  a n i o n   e x c h a n g e   r e s i n   m a y  b e   l o a d e d   w i t h  

EDTA.  Any  a n i o n   e x c h a n g e   r e s i n   i s   s u i t a b l e   and  may  be  u s e d  

in   t h i s   i n v e n t i o n .   The  r e s i n   s h o u l d   be  l o a d e d   w i t h   o n l y  

EDTA  and  n o t   w i t h   any  o t h e r   a d d i t i o n a l   c o m p l e x i n g   a g e n t s  

b e c a u s e   as  t h e   m e t a l   EDTA  c o m p l e x   i s   a b s o r b e d   by  t h e   r e s i n ,  

a n o t h e r   a n i o n   ( i . e . ,   n i t r i l o   t r i a c e t i c   a c i d   NTA,  c i t r i c ,   o r  

o x a l i c )   w o u l d   be  r e l e a s e d ,   d i l u t i n g   t h e   c o n c e n t r a t i o n   o f  

EDTA  in  t h e   s o l u t i o n .   O t h e r  c o m p l e x i n g   a g e n t s ,   s u c h   a s  

NTA,  or  o r g a n i c   a c i d s ,   s u c h   as  c i t r i c   a c i d   and  o x a l i c   a c i d  

fo rm  much  w e a k e r   t r a n s i t i o n   m e t a l   c o m p l e x e s   c o m p a r e d   t o  

. t h o s e   f o r m e d   w i t h   EDTA,  and  m e t a l s   c o m p l e x e d   w i t h   t h e s e  

o t h e r   a g e n t s   can   be  r e m o v e d   f rom  s o l u t i o n   by  c a t i o n   e x -  

c h a n g e s .   T h i s   i s   n o t   t he   c a s e   f o r   E D T A - m e t a l   c o m p l e x e s ,  

and  as  a  r e s u l t ,   t h e   m e t a l   r e m a i n s   in   s o l u t i o n   u s i n g  

c o n v e n t i o n a l   r e m o v a l   m e t h o d s .  

The  a n i o n   e x c h a n g e   r e s i n   i s   mos t   c o n v e n i e n t l y  

l o a d e d   w i t h   t h e   EDTA  a n i o n   by  p r e p a r i n g   a  s o l u t i o n   of  t h e  

EDTA  and  p a s s i n g   t he   s o l u t i o n   t h r o u g h   t h e   a n i o n   e x c h a n g e  

r e s i n .   I t   i s   d e s i r a b l e   to  u se   a  s o l u t i o n   of  an  EDTA  s a l t ,  

p r e f e r a b l y   an  a l k a l i   e a r t h   m e t a l   s a l t ,   s u c h   as  sod ium  EDTA, 

to  l o a d   t h e   a n i o n   e x c h a n g e   r e s i n   w i t h   t h e   EDTA  a n i o n   a s  
t h i s   r e l e a s e s   s o d i u m   h y d r o x i d e   r a t h e r   t h a n   j u s t   w a t e r   i n t o  

t h e   s o l u t i o n .   S i n c e   NaOH  i s   h i g h l y   a l k a l i n e ,   ( p H - 1 2 - 1 4 )  

t h e   pH  of  t he   s o l u t i o n   e x i t i n g   t h e   c o l u m n ,   a f t e r   an  i n i t i a l  

r i s e ,   w i l l   f a l l   b a c k   down  to  t he   pH  of  t h e   sod ium  EDTA 



( p H - 4 - 5 )   as  f e w e r   h y d r o x i d e   g r o u p s   of  t h e   p r e f e r r e d   s t r o n g  

b a s e   a n i o n   e x c h a n g e  r e s i n   a r e   r e p l a c e d   by  the   EDTA  a n i o n .  

Thus ,   by  m o n i t o r i n g   t h e   pH  of  t h e   s o l u t i o n   l e a v i n g   t h e  

r e s i n ,   one  can   t h e n   d e t e r m i n e   when  t h e   r e s i n   has   b e e n   f u l l y  

l o a d e d .   A f t e r   t h e   pH  f a l l s   to  b e l o w   a b o u t   6,  t h e   r e s i n  

s h o u l d   be  c o n s i d e r e d   to  be  f u l l y   l o a d e d   w i t h   EDTA  a n i o n .  

Whi l e   the   a c i d   fo rm  of  EDTA  can  be  u s e d ,   i t   i s   more  d i f f i -  

c u l t   to  d e t e r m i n e   when  t h e   r e s i n   h a s   b e e n   l o a d e d   b e c a u s e  

w i t h o u t   t h e   p r e s e n c e   of  t h e   s o d i u m   i o n ,   t h e   s o l u t i o n  

l e a v i n g   t h e   c o l u m n s   w i l l   be  a t   a p p r o x i m a t e l y   a  n e u t r a l   pH 

v a l u e   ( - 7 ) .   T h u s ,   t h e   d i f f e r e n c e   in   pH  v a l u e s   of  t h e  

c o l u m n   f e e d   ( a b o u t   4 . 5 )   and  t h e   c o l u m n   e f f l u e n t   ( a b o u t   7 )  

i s   s i g n i f i c a n t l y   l e s s   t h a n   when  t h e   s o d i u m   s a l t  i s   u s e d .  

A l s o ,   t he   a c i d   f o rm  of  EDTA  i s   n o t   v e r y   s o l u b l e   in   w a t e r  

w h i c h   means   t h a t   t h e   s o l u t i o n   mus t   be  more  d i l u t e .  

In  t h e   n e x t   s t e p   of  t h e   p r o c e s s   of  t h i s   i n v e n -  

t i o n ,   t h e   d e c o n t a m i n a t i o n   s o l u t i o n   c o n t a i n i n g   t h e   m e t a l  

ion-EDTA  c o m p l e x   i s   c i r c u l a t e d   b e t w e e n   t h e   E D T A - l o a d e d  

a n i o n   e x c h a n g e   r e s i n   and  t h e   r e a c t o r   c o o l i n g   s y s t e m ,   or   t h e  

p o r t i o n   t h e r e o f   t h a t   i s   b e i n g   d e c o n t a m i n a t e d ,   s u c h   as  t h e  

s t e a m   g e n e r a t o r   o f  a   p r e s s u r i z e d   w a t e r   r e a c t o r   or  a  b o i l i n g  

w a t e r   r e a c t o r .   As  t h e   m e t a l   i on -EDTA  c o m p l e x   i s   a b s o r b e d  

o n t o   t h e   EDTA  a n i o n   e x c h a n g e   r e s i n ,   f r e s h   EDTA  i s   r e l e a s e d  

i n t o   t h e   d e c o n t a m i n a t i o n   s o l u t i o n .   The  s o l u t i o n   i s   c i r c u -  

l a t e d   u n t i l   t h e   c o n c e n t r a t i o n   of  m e t a l   i o n s   in  t h e   s o l u t i o n  

l e a v i n g   t h e   c o o l i n g   s y s t e m   i s   n o t   s u b s t a n t i a l l y   g r e a t e r  

t h a n   the   c o n c e n t r a t i o n   of  m e t a l   i o n s   in  t h e   s o l u t i o n  

e n t e r i n g   t h e   c o o l i n g   s y s t e m .  

A f t e r   t h e   m e t a l   i on -EDTA  c o m p l e x   has   b e e n   r e -  

moved,   t h e   EDTA  and  any  r e m a i n i n g   i o n s   in   t he   s o l u t i o n   c a n  

be  r e m o v e d   by  p a s s i n g   t h e   s o l u t i o n   t h r o u g h   a  f r e s h   a n i o n  

e x c h a n g e   r e s i n   or   a  m i x e d   a n i o n - c a t i o n   e x c h a n g e   r e s i n ,  
w h i c h   r e s u l t s   in   r e l a t i v e l y   p u r e   w a t e r .   When  t h e   p r e l o a d e d  
a n i o n   e x c h a n g e   r e s i n   has   b e e n   s a t u r a t e d   w i t h   t h e   m e t a l  

ion-EDTA  c o m p l e x ,   i t   i s   d i s p o s e d   of  as  r a d i o a c t i v e   w a s t e .  

The  i n v e n t i o n   w i l l   now  be  i l l u s t r a t e d   w i t h  

r e f e r e n c e   to   t h e   f o l l o w i n g   E x a m p l e s :  -  



EXAMPLE  1 

A  1  i n c h   d i a m t e r   g l a s s   c o l u m n   18  i n c h e s   l o n g   w a s  

p a r t i a l l y   f i l l e d   w i t h   100  ml  of  an  a n i o n   e x c h a n g e   r e s i n  

s o l d   by  Rohm  and  Haas   u n d e r   t h e   t r a d e   d e s i g n a t i o n   " I R A -  

4 0 0 , "   a  s t r o n g - b a s e d   p o l y s t y r e n e   r e s i n   h a v i n g   a  p a r t i c l e  

s i z e   b e t w e e n   16  and  50  mesh.   A  s o l u t i o n   was  p r e p a r e d   o f  

100  g r a m s / l i t e r   of   t he   d i s o d i u m   s a l t   of  EDTA.  The  s o l u -  

t i o n ,   w h i c h   had   a  pH  of  4 . 3 8 ,   was  f e d   t h r o u g h   t he   t op   o f  

the   c o l u m n   a t   1-3  bed  v o l u m e s / h r .   and  t h e   pH  of  t h e   s o l u -  

t i o n   l e a v i n g   t h e   b o t t o m   of  t h e   c o l u m n   was  m e a s u r e d .   T h e  

f o l l o w i n g   t a b l e   g i v e s   t he   pH  of  t h e   s o l u t i o n   l e a v i n g   t h e  

c o l u m n   a f t e r   v a r i o u s   bed  v o l u m e s   of  t h e   s o l u t i o n   had  f l o w e d  

t h r o u g h   t h e   c o l u m n .  

The  a b o v e   t a b l e   shows  t h a t ,   a f t e r   an  i n i t i a l  

s t a r t - u p   t i m e ,   t h e   pH  of  t h e   s o l u t i o n   l e a v i n g   t h e   r e s i n  

f e l l   to  c l o s e   to   t h e   pH  of  t he   s o l u t i o n   e n t e r i n g   t h e   r e s i n .  

T h i s   i n d i c a t e d   t h a t   t he   c o l u m n   was  a l m o s t   s a t u r a t e d   w i t h  

EDTA. 

EXAMPLE  2 

S i m u l a t e d   s p e n t   d e c o n t a m i n a t i o n   s o l u t i o n s   w e r e  

p r e p a r e d   by  d i s s o l v i n g   50,  100,  and  200  ppm  of  i r o n   ( f r o m  



m a g n e t i t e ,   F e 3 0 4 )   in   t h r e e   0 .5   w e i g h t   p e r c e n t   s o l u t i o n s   o f  

a  c o m m e r c i a l l y   a v a i l a b l e   d e c o n t a m i n a t i o n   a g e n t   b e l i e v e d   t o  

be  30%  c i t r i c   a c i d ,  3 0 %   o x a l i c   a c i d ,   40%  EDTA,  and  c o n t a i n -  

i n g   an  i n h i b i t o r   b e l i e v e d   to   be  t h i o u r e a .   The  t h r e e  

s o l u t i o n s   were   m i x e d   in  b e a k e r s   w i t h   t h e   p r e l o a d e d   a n i o n  

e x c h a n g e   r e s i n   p r e p a r e d   in   E x a m p l e   1  a t   54°C.  A f t e r   5 

h o u r s   t h e   s o l u t i o n s   were   t e s t e d   and  w e r e   f o u n d   to  c o n t a i n  

3,  11,  and  46  ppm  of   i r o n ,   r e s p e c t i v e l y .   T h i s   e s t a b l i s h e d  

t h a t   t h e   E D T A - l o a d e d   a n i o n   e x c h a n g e   r e s i n   s u c c e s s f u l l y  

r e m o v e d   i r o n   f rom  t h e   s o l u t i o n s .  

EXAMPLE  3 

A  1 0 0 - m l   s a m p l e   of   t h e   E D T A - l o a d e d   a n i o n   e x c h a n g e  

r e s i n   p r e p a r e d   as  in   E x a m p l e   1  was  p l a c e d   in   a  1  i n c h   g l a s s  

c o l u m n   18  i n c h e s   l o n g .   A  0.5%  s o l u t i o n   of  t h e   c o m m e r c i a l l y  

a v a i l a b l e   d e c o n t a m i n a t i o n   a g e n t   ( d e s c r i b e d   in   E x a m p l e   2 )  

w h i c h   c o n t a i n e d   80  ppm  of   i r o n   was  p a s s e d   t h r o u g h   t h e  

c o l u m n   a t   12  bed   v o l u m e s / h r .   f rom  t o p   to   b o t t o m   and  t h e  

i r o n ,   o x a l a t e ,   c i t r a t e ,   and  EDTA  c o n c e n t r a t i o n s   in   t h e  

s o l u t i o n   l e a v i n g   t h e   c o l u m n   were   m e a s u r e d .   The  f o l l o w i n g  
t a b l e   g i v e s   t h e i r   c o n c e n t r a t i o n s .  



The  above   t a b l e   shows  t h a t ,   a f t e r   an  i n i t i a l  

s t a r t - u p   p e r i o d ,   t h e   E D T A - l o a d e d   c o l u m n   s u c c e s s f u l l y  

r e m o v e d   i r o n   in  t he   s o l u t i o n   to  l e v e l s   b e l o w   10  p p m .  



1.  A  m e t h o d   of  r e m o v i n g   t r a n s i t i o n   m e t a l s   f rom  a  

s o l u t i o n   c o n t a i n i n g   a  c o m p l e x i n g   a g e n t   h a v i n g   an  e q u i l i b -  

r ium  c o n s t a n t   f o r   t he   f e r r i c   i o n   c o m p l e x   f o r m a t i o n   r e a c t i o n  

of  a t   l e a s t   1022 ,   c h a r a c t e r i z e d   by  l o a d i n g   an  a n i o n  

e x c h a n g e   r e s i n   w i t h   s a i d   c o m p l e x i n g   a g e n t   or  a  s a l t   t h e r e o f  

and  c i r c u l a t i n g   s a i d   s o l u t i o n   t h r o u g h   s a i d   a n i o n   e x c h a n g e  

r e s i n .  

2.  A  m e t h o d   a c c o r d i n g   to   c l a i m   1,.  c h a r a c t e r i z e d  

in  t h a t   t h e   c o m p l e x i n g   a g e n t   i s   e t h y l e n e   d i a m i n e   t e t r a -  

a c e t i c   a c i d   or  an  a l k a l i   m e t a l   s a l t   t h e r e o f .  

3.  A  m e t h o d   a c c o r d i n g   to   c l a i m   1  or   2,  c h a r a c -  

t e r i z e d   in   t h a t   t he   a n i o n   e x c h a n g e   r e s i n   i s   l o a d e d   b y  

p a s s i n g   a  s o l u t i o n   of  the   s a l t   of  t h e   c o m p l e x i n g   a g e n t  

t h r o u g h   s a i d   r e s i n   u n t i l   t h e   pH  of  s a i d   s o l u t i o n   l e a v i n g  

s a i d   r e s i n   i s   l e s s   t h a n   6 .  

4.  A  m e t h o d   a c c o r d i n g   to  c l a i m   1,  2  or  3  c h a r a c -  

t e r i z e d   in   t h a t   t he   t r a n s i t i o n   m e t a l   i s   t h e   f e r r i c   i o n .  

5.  A  m e t h o d   a c c o r d i n g , t o   c l a i m   1,  2  or  3,  or  4 ,  

c h a r a c t e r i z e d   in   t h a t   t he   t e m p e r a t u r e   of  t h e   s o l u t i o n   i s  

m a i n t a i n e d   a t   f rom  40  to  1 0 0 ° C .  

6.  A  m e t h o d   a c c o r d i n g   to  any  of  c l a i m s   1  to   5 ,  

c h a r a c t e r i z e d   in  t h a t   t he   s o l u t i o n   a l s o   c o n t a i n s   c i t r i c  

a c i d   and  o x a l i c   a c i d .  
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