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RECUPERACAC DE ELEMENTOS TRANSURANICOS A0 NIVEL DE
TRACCS DE REJEITOS SOLIDOS*

Etsuko Tkeda de Larvalho, Mitiko Yamaura, Warke Tamura Matsuda,

José Adroaldo de Araujo, Bertha Floh de Arauje

REZUMD

Apresenta-ga um procedimento pArA & TECUPEracido & concen
tratae de elementos transuranicos de rejeltoe soclidos de bai-
xa atividade O método conelrste de uma lixiviagao acida segul
da de filtracac e ajuete do estado de oxidagao, para poEte~
rior fixagao emw coluna de alumina, em meio HHﬂ3 - HF

O3 resultados meetraram a viabilidade do processo, indi-

cando-ge ao contreole ambiental ¢ a minimiragéo de rejeitos

TRACE LEVEL TRANSURANIUHM ELEMENTS RECOVERY FROM
SOLID WASTE

ABSTRALT

A procedure for recovery transuranium elemente from lab
scale solid waste 18 pregented 4z a first step acid leaching
1% used TFor the concentratlon etep, valence state adjustment
18 tequired 1n order to get the best condition for the seorp -
tion on chromatographic A£203 coluomn 1n HND3 — HF medium

The process 18 safe, reliable and uwuseful for environmen-

tal and waste treatment applicatioos

(*) Trabalhe apregentado ne I1 Congresss Geral de Energia Mu-
clear, realizade no Rio de Janeiro de 2§ a 27 de abril de
1988
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INTRODUCRD

0 cootrole de emigsores alfa em rejeitog provenientes de
laboratdrice que manugelam materlals i1rradiados e de grande
importancia, egpecilalmente, do ponto de vista de MINIMLESCED
destes nuclideoca nos procesfos de tratamento e d:npnnlcﬁc fi-
nel dos rejeitos FEeta tendencie visa & redugdo doe Ti8cos de
contaminacao ambiental e a recuperncia de emi1sscTres alfa para
reut1l12a¢ac em novas experluentos

Normalmente, oe rejeitos solides provenientes de labora-
té6rioa constituem-se de peguenas pegss, materiale de laburati
Y1o e mateérizig abheorventes utilizadoe na manutencao & limpe-
za Ha divermasp tecnicas, descritas na literatura, cuvla fina-
lidede & a recuperacia de tracocs € o sei contrcle LDentre as
mals aplicadas, a 21xi1viacdo dcida é a mais 1ndicada 2 solubl
lizagao dos nuclideos Para a concentracac dispde-se de méto-

{1}, extracde com Aoclventes nrgEnlccn(E}

{31'+ }

dos por troca 10nlca
e adeorcan em aclidos

NHeate trabalho epresenta-ge um procedimento pAras 3 recu-
peragdo e concentracio de plutdnio, prtesente em papéils de f1l
troe ou outros tipom de papéis sbscrventes O método basela -
se na lixiviacac ecida, seguida de morpgdc ew coluna de alumi

e em meln HNG3 = HF

PARTE EXPERTMENTAL

1 - Reagentes e Materimila

oxi1do de alumipic cromatografica, Merck

- evlugao padrac de nitrate de plutonio-239, 30ug Pufol ,

appola de 5ml Amersham, Inglacterra

- anlugac de sulfamatoc ferrose 1M Dissolver a guente
0.547g de Fe® & 2,844 de acido sulfamico com dAgua des-

t1lada (1sento de DZ) e completar ¢ volume a j0mL
- nitrato de sodio p & Merck
= hidrateo de hidrazina p & Merck

- tenciltrifluoracetons (TTA) 0 ,5M/x31leno Dissolver
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5,558g de TTA em 50wl de x1leno

- coluna cromatografica de vidro de 22cm de comprimento

por O ,6cm de di1ametro i1nternc, provida de alimentador

2 - Pracedimento
2 1 Solubilizagao do plutonio

Realizaram-ge estudos de s5o0lubilizagao, Lmpregnando-se
om materlais absorventes {papel de filtro, papel yes, algodac), uma
quantidade de cerca de 4pg de plutdnio Em seguida, esse mate
ri1al foi1 colocade em bequer £ recoberto com 4ml de solucdo de
lixiviacao Em todos 08 eXperimentos manteve-se conatante a
quantidade de hidrazina (0,2N), variando-se a concentraciao de
HHD3 entre 0,2 ¢ 1M Veraficou-ge, também, 0 tempo de lixivia
cao

2 ? Sorpcac seletiva de plutdnio ew coluna de alumina
2 2 1 preparagac da coluna de alumina

A alumina fo1 previamente lavade com agua € ]:IHD3 ’
eliminando-se o8 finoe Em seguida, preparcu-se a celuna com

0,8pl de alumina condicionada em HNEI3 n,8M

2 2 2 ajuste da solucioc de alimentacao, retengac e elul-

caoc do Pu

A 8olucao resultante da lixiviacao foi1 filtrada,e,

em segulda, ajustada as condipdes de retencac de Pu, Eegundo

{4

0 proacedimento desenvolvido por ARAUJC Este basela-se no

ajuste de valéncia do Pu a Pu~IV, mediante tedugac de tode Fu

i Pu-1II com sciucdo de sulfamato ferrosc (0,CO05M em Fe++}

seguida de treoxidacde a Fu-1¥ com mictrito de sodio (0,05M)
0 Pu & complexado pela adigac de HF {0,09M) Perco
lou-ee esta eclucdc ¢om uma vazac de 0,6mL min * O plutonie

rec1do na coluna fo1elulde com solugzo de 1NO 3”-{NF2503}2FE 0, NDSM

3

3 - Controle analitico do plutonio espectrometria alfa

Fez-ae uma separacac previa do plutdnio por extracdo com
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TTA 0,5M/x1leno ApO8 3 Aua reversao Com HNO, 8M, foram prepa
radas fontes para medicdo pela técnica de evaporagaoc Eata
técnica conglete em se colocar uma aliqunta da nolucﬁo sobre
um di1aco de a¢o i1noxidavel e avaporar ate a secura, lentamen-
te rom uma lémpada de infravermelhe Em seguida, calclina-se a
500 - 600°C e determina-se o plutédnio por espectrometria alfa
Utili1zou-se, nas medidas, um eBpectrometrc alfa commtituido

de um detector de superficie, analisador multicanal modelo

G240 (1024 canai1s)}, da Ortec Incorporated Company, USA

4 - AplicagAo ap tratamento e recuperacdo de plutdnic de re -

jeiltes solidos de baixa atividade

Neste experimento utilizou-se uma coluna cromatogr&fica
de 3cm de comprimento por 1cm de diadmetro i1nternc contendo
4mLl de alumina Trataram-—-se 233g de rejeito salide | PEpel
0,5M-N_H_ 0O,iM) ,

3 275
deixando-se & mistura em repouse, durante | dia ApoOs este pe

yee) com 1L da solugac de lixiviagao (HNO

ricdo, filtrou-se a solug2o e, em eeguida, lavov-se o residue
cor 200ml de HNEI3 0,5M &4 solugao resultante { -1200mlL) apre-
BENtou a seguinte ¢omposigag

[ B* 1 = 0,aM

[ v 1= 9,6g/L

[ Pu ] = 0,27ug/mlL

Fez-s& o ajuste da solucdo em [ H ] = 0,84 e do plutdmio
a Fu=-1V¥, seguida de complexacio com HF Percolou-se a sclucgao
Teeultante na coluna de aluming com uma vazio de O,6ml mim °
Apoa & lavagewm da coluna, o plutonio foil recuperado usando-ge

comoe eluente g mietura constituida por HED 3"\‘—(NH2503}2Pe 0, 05K

3

RESULTADOS E DISCUSSAQ

1 - Splubilizacde de plutonio de rejetito solido

Os resuitados obtides, variando-se & concentragie de HH03

(0,2M, 0,5M, 1,0M)} para uma concentracgdc fixa de hidrazina
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{0,2HM), e tempos de lixaiviagaoc de 1,2,3,4,5,7 & 24 horas, emn-
contram—-se na Tabela I Felos dados verifica-se que ha soluba
lizagae total do plutonioc impregnade no papel absorvedor, 2
partir de 1 hera de li1xiviacao, tanto em melce HNO, mais diluf
do quanto no mals concentrada (1M} A escolha da concentragcaa
do acido, dependera ds quantidade de Pu a ser lixiviade, a
fim de e evitar probleman de hidrolise Como medlida se BEgu-

ranga, recomenda-ge o HND3 O,5M

Tabela I Influéncia da concentracac de HNO, e o tempo de
lixiviagac na solubllizagde de plutdnic

( [N,H,] » 0,2M, Pu = 3,98ug )

13 xovs agio Fo ( bg )
()
HNO, 0,2M HNO, 0,5M ENO, 1,0M

1 3,99 4,24 4,26

2 4,06 4,02 4,43

i 4,21 4,35 4,36

5 4,21 4,74 b, 34

7 3,81 4,09 3,84
24 3,74 3,91 4,09

Z - Sorpgﬁu em coluna cromatcografica de alumina

08 experimentos realirsdoe, pare determinacdo da capacida
de da coluna, woetraram fue umia coluwna com 0,8pL de alumina
recém 353ug de plutdnio HNas condigfes experimentaile, verifi-
COU-8¢ gue cOm eRLa mwas8a nac se Atlnge & ponto de break -
through, 1ndicendo que a coluna represents uma capaclidade de
retencdo superiar 4 massa de 353ug MNdo se prosseguilu ate a
saturagdo da coluna, pors fope a finalidade proposta

Ha fage posterior de lavagem, estudaram—se diversas solu-—

cdes de composi¢dee diferentes Op dados encontram-se na
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Tabela I1
Tabela I1 Porcentagem de perda na fase de lavagem da
coluna
Solucio de Lavagem Z de perda
BNOD, O,1¥ - HF 0,05M 0,41
HND3 0,1 - KF 0,1M 0,81
Hhﬂ3 0, - HF 0,14 - NaNO, 0,44 2,4
HNO, D,I1M - HF 0,054 - NaN0, 0,004H 0,34
Pelos dadecs na Tabela II, verifice-se gue com =2 migtura

HHG3 0,1M - HF 0,05M - HaHDz 0,004M, obtew-ge menor porcenta-

gem de perda durante a lavegem da colunse Entretanto, gelecio

nou-sé como eclugac de lavagem, a mistura HNO., 0,1M-HF G,05M,

3
poirs, a adigcap de nitrito provoeca a formagac de bolhae, difi-

cultando a operagac da coluna

0 plutdnic retide ng ¢oluna fo1 eluide com uma solucao
constituida de HI'J'L‘}::.| M - (NHZSGBJZFE 0,005M, obtendo-sze uma
recuperacao de 9567 A cutrva de eluigac eeBta 1lustrads na Figu
ra 1
3 - Recuperagac do plutonio de rejeito salide

0 tratamento de rejeito sclido de baixa atividade (233
de papel yes) resultante doe trabalhoe desenvelvidos na MQE
segunds o procedimento proposto, MOBErOuU UME TECUPeTaCAD do
plutdonio da ordem de 947 a partir de uma lixivia nitrica con-

tendo 9,6g U/L e 0,27ug Pu/ml

CONCLUSAD

O regultados experimentals moekTaram gue ¢ procedimento
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de lixiviacdoc nitrica, seguida da complexagac do Pu com HF e
BOrpgac seletiva em coluna cromatografica de alumina e uma
tecnica eficaz Esta pode séer usada em laboratcrios que magnu-
BEl1am LTanedranlcoe, com seguranga e facllidade de qperagae ,

reduzindo-se cag riscoe dé contaminagao ambiental

[Pu] g el

o4}
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FIGURA 1 - CURVA DE ELUIGEO DO PLUTONIO
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