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AVALIAGAO DOS RESIDUOS RADIOATIVOS NO INSTITUTO DE ENERGIA
ATOMICA. CRITERIOS PARA A ELIMINACAO E ESTUDO
DE TECNICAS PARA SEU TRATAMENTO

Roberto Sadeo Sawekuchi

Fez-se a awsliscio des quantidedss astusis ¢ futurss de residucs radiostivos gerados nos diversos Centros @
Aregs do Instituto de Energie Atdmica. -y

. Bassedo nesua estimative, anelissram-se 03 critirios pers 8 eliminacio e estuderam-se 88 ticnicss vibveis
pere 0 wratemento de teis residuos.

Oos residucs lfwm,onmﬂftmcmmdommw&ebb"'l
pary splicacio midica, devido 3 ahs concantragiio de Whirio radiostivo Que 0 mesmo consim. Pars © tratamento
deste residuo, estudoram-se o8 ticnicas de Wocs WDnica ¢ precipitacio.

Aplicarsm-se dois tipos de reunss: snidnics forte @ catibnice forte. Em smbes, 8 ticnics de trocs Wdnice
mostrou-se ineficiente pare 8 retencio de telirio.

A outra ticnica sstudede foi » precipitacio do wivio radiostivo ns forma de telureto 38 amdnio, QU
se mostrou bestante vibvel, pois slcancou remocSes do telirio acime de 99%.

Os demais residuos radiostivos podem 3er eliminedos pelo critdrio de srmezenemento pers decaimento ¢
posterior liberacio 30 e39010 peva O caso dos liquidos @ enterrv Ners © caso dos sOlidos.

CAPITULO |

DOS METODOS DE TRATAMENTO DE RESIDUOS RADIOATIVOS
1.1 = introdugiio

A reforma do restor nuclesr de pesquiss IEAR-1 pars sumentar sus potincis de operaclo ¢ 0
plano de expansio do Instituto Energia Atdmica (IEA), exigem um estudo do problems tratamento de
res(duos radiostivos, uma vez que seguraments acarretarfo um sumento nes quantidedes destes res/duos.

O problema da dispersio de res(duos radiostivos jé foi estudado por Rodrigues em 106428 ¢
1965/27), mas naquels época for Jedo meis énfase 3 perte de engenheria sanitéria.

De 1964 pers cb o IEA expendiu-se bastants @ pelo que se observa espers-se que ssts expenslio
deva continuar nos préximos anos,

Aprovbdo pers publicaclo em agoeto/1977.



Em vista das recentes alteragies nas instalactes do reator 1IEAR-1 assim como o funcionamento,
para breve, das novas instalagdes da Area de Processamento de Material Radicativo e Moléculss
Marcadas, tornou-se necessirio o estudo de procedimentos e técnicas adequadas pera a eliminaclo dos
residuos radioativos. Para isso devem ser levados em conta o ritmo anual de crescimento da produclio de
residuos e a produgdo atual e futura, considerando a elevagdo da poténcia de operaciio do reator IEAR-1
e a3 demanda cada vez maior de radioisotopos e moléculas marcadas.

Fez-s2 um minucioso levantamento nos arquivos de virias Areas e Centros do IEA, para coletsr
dedos que pudessem fevar-nos a uma estimative dos materiais radioativos produzidos ou sdquiridos, dos
quais pudesse resultar residuos radioativos imediata ou posteriormente. Limitamo-nos unicsmente ds
Areas e Centros que realmente tém problema de residuos, deixando de lado aquelas que 0 possuem em
quantidades muito pequenas ou aquelas onde o trabalho desenvolvido ndo gera resfduos radioativos.
Consideramos unicamente 0s residuos produzidos de maneira rotineira e nao aqueles originados em uma
pesquisa de curta duragdo, pois com estes dados serdo feitas as previsdes para o futuro.

A principal dificuldade na avaliagdo quantitativa da atividade do residuo reside na maneirs
indireta de determini-la. Pelo exame dos mapas e livios de controle da producgio, dos diferentes setores
do IEA, foram obtidos dados relativos 3 produgdo anual de material radicativo assim como 0s
rendimentos dos processamentos, cOm 0s Quais pode-se avaliar ent3o dentro da precisio que um método
deste tipo permite, as quantidades de residuos radioativos produzidos nos anos anteriores.

Com base nesta avaliagdo, que levou em consideracdo as quantidades e a natureza dos residuos
radioativos, estudou-se as técnicas e procedimentos viéveis para o seu tratamento.

1.2 — Histbrico e Consideragdes Gerais

Os primeiros métodos de tratamento de residuos radioativos surgiram durante 8 ssgunda guerra
.nundial, devido a demanda urgente de materiais ffsseis; entdo 0 custo para o tratamento e disposicio
dos residuos era um fator secunddério.

Com o desenvolvimento do programa de aplicacGes pacificas de energia nuclear, tornou-se claro
que o tratamento de tais residuos como uma das vérias fases do processamento de materisis radioativos,
deve ser feito de maneira t3o econdmica e eficiente quanto possivel e que 0 srmazenamento por longo
tempo s6 deve ser feito quando ndo houver outra alternativa.

Somente a partir de 1948 comecaram a aparecer na literatura discussGes sobre remocio de
radioisdtopos de #guas residuais.

1.2.1 — Tratamento de Efluentes Liquidos

No primeiro relatério anual da United States Atomic Energy Commission (USAEC-1948),
Kaufman et ai''® discutiram a remocdo de fosfato radioativo na forma de ortofosfato, ds égus de
torneirs em Cambridge, usando alimen e sulfato férrico. Os efeitos ds concentraclio de coagulente,
slcalinidade ¢ pH eram determinados por procedimentos de ‘‘jar testing’”. Nestes experimentos amostras
de égua eram contaminadas com fésforo radioativo e quantidades suplementares acime de 1 parte por
milhlo (ppm) de fésforo carregador, afim de simular as condigBes encontradas ne naturezs. Concluiu-se
que a méxima eficiéncis de remogio que se poderia obter com a sjuds dos coagulantes estudados ers de
98%. Para encontrar esta remocio ers necessdrio uma alcalinidsde adicions! pare permitir 8 hidrélise de
aka taxa de alGmen requerids e precipitsglio do hidroxido de alumfnio. Concluiu-se que 8 concentraclo
inicisl de fésforo nio tinhs efeito significante na porcentagem de sus remoclio, perticularments em fguss
de site sicalinidade ¢ sito conte(do de s6lidos. Acreditava-se que O pH tinhs dois efeitos no processo de
romod.o: controler 0 greu de insofubliidede do cosgulante ¢ a forme idnica de fosfeto presents.



Entretanto, o Ultimo efeito ¢ discutivel. O autor foi cauteloso observando Gue estas conclusbes so
somente de aplicacio geral limitada e ndo hé razio pera considerar que outros radioisdtopos agiriam de
mesma forma.

A primeira consideracio fundamentsl sobre o problems de remogio de radiois6topos da égus
foi feita por Lauderdale''®) num relstério de Oak Ridge National Laboratory (ORNL).

Os mecsnismos pelos quais um coagulante remove pequenas quantidsdes de impurezas eram
classificados como absorcio superficial, coprecipitacio e arraste ou absorgio do radiocoléide produzido
na matéria em suspensio. Luuderdale"a’ estabeleceu que o mecanismo de coprecipitacio ers
provaveimente o Gnico predominante nos casos de alta eficiéncia de remogio e concluiu que em
condigBes de alto pH maior seria 0 sucesso na remogiio de radioisbtopos ds dgua.

A decisio de investigar o uso de flocos de fosfato de ciélcio foi baseada na relstiva
insolubilidade dos fosfatos, permitindo maior adsorbabilidade nas grandes éreas oferecides por tais flocos
e no fato de que altos valores de pH podem ser empregados na formacdo de flocos de fosfato de céicio.
Esta investigacio mostrou que tais flocos s80 mais efetivos na remocgio de radioisétopos do que os
coagulantes convencionais como sais de aluminio (slimen) e de ferro.

Kautfman et LY relatou também estudos em escala piloto com efluentes radiostivos contendo
32p ¢ 31| com remocdes abrangendo de 85% a 98% para **P e acima de 25% para '3'l.

Da época em que estes primeiros estudos foram feitos até o presente momento, 0 método
quimico para tratamento de residuos radioativos tem methorado muito.

O método padrdo para amolecimento de agua usando hidroxido de céicio e carbonato de
s6dio'? tem sido exaustivamente estudado e adaptado para a remoc3o de radionuclideos de solucles
residuais radioativas. Precipitacdo com fosfatos também tem sido muito utilizada para tais remocdes.

Em paralelo foram bastante estudados e desenvolvidos métodos de troca idnica pars tratamento
de residuos radioativos liquidos. Varias resinas tém sido sintetizadas para a retencio de radionuclideos
de especial interesse.

Existem ainda alguns métodos, como o bioldgico, desenvolvidos para residuos contendo matéria
organica perecivel; evaporacdo solsr, que pode ser utilizado em zonas 4ridas como algumas da Austrilia,
onde s3o construidos enormes tanques de cimento mas de pequena produndidade nos qusis 8 evaporacio
¢ feita pela acdo do sol. Porém estes métodos sdo de aplicacdo restrita.

Considerando-se o ritmo de expansdo do programa de energia nuclear, existem ainda vérios
métodos em estudo, alguns em escala de laboratério, outros em escalas semi-piloto e piloto.

Em resumo, as técnicas para o tratamento de residuos l{quidos, mais amplamente usadas em
escalas as mais varisdas, sBo: quimica, troca idnica e evaporacio, geralmente referidas como técnicas
convenciorais para tratamento de residuos radioativos tiquidos.

1.2.2 — Trstsmento de Residuos Sélidos

Quanto sos residuos radiostivos sblidos, inicisimente, a literaturs internacions, mostra que
eram simplesmente queimados 20 ar livie ou entdo deixados em srmazensmento pers um decsimento
suficiente e posterior queima.

O ritmo crescente de residuos radioativos solidos forgou o desenvolvimento de técnicas para
tratamento dos mesmos. As técnicas atualmente em uso sfo: queima em incineradores especiaimente
projetados e compactacdo em prensas hidraulicas também especiaimente projetadas. Os incineradores
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devem ter acoplado um bom sistema de filtros, pois a incineragio provocs a producso de um efluente
gas0so no qual pode existir aprecijvel atividade em radionuciideos volstilizados.

A pritica corrente de compactacio ¢ prensar o material radioativo em tambores metélicos de
200 litros e esta operacdo 6 feita em compartimerito de modo a evitar contaminacio radioativa.

O custo operacional da incineragcdo é maior do que 0 da compactacio, mas ambas as técnicas 6
se justificam para quantidades superiores a 100 m’/ano“z'.

Uma prética bastante usada internacionalmente, para pequenss qusntidades de res(duos radio-
ativos sblidos & a eliminacfo por enterro. S#o cavadas trincheirns de 2 & 3 matros de profundidede em
local especial controlado nas quais faz-te o enterro do materisl radiostivo.

1.2.3 ~ Trstamento de Residuos Gasosos

E norma internacional para os resfduos radiostivos gssosos produzidos em baixas stividedes
liberé-tos diretamente no ambiente e para os produzidos em quantidades apreciéveis traté-los em siste-
mas de filtros de carvdo ativo para reter os radionucliideos gasosos ¢ em filtros absolutos para reter o
material que estiver na forma de particulas em suspensfo.

A liberagio ao ar de pequenas quantidades de radionuclideos na forma gasosa obedece a limi-
tes de descarga que sdo previsments estabelecidos por céiculo.

1.2.4 — Resfduos Radiostivos no IEA

Como no ambito do IEA os resfduos radioativos em maior quantidade sfo do tipo Ifquido, far-
se-§ uma descricdo com mais detalhes dos métodos convencionais de tratamento deste tipo de residuo.
Em principio, o objetivo de todos eles & descontaminar o liquido pars poder liberé-io 8o melo ambien-
te @ concentrar o material radiostivo para posterior incorporaclo por fixaclo ¢ solidificaclo.

1.3 — Método Quimico
No método quimico o coagulante ¢ adicionado a0 resfduo radioativo liquido sob agitaclio, para
que seja atingida uma distribuicdo uniforme. A seqiiéncia de fendmenos que ocorrem neste método ¢ a

seguimo:‘

1) coagulagio onde ocorrem certas mudancas, complexagio quimica, reagSes fisico-quimicas
e formagao de s6lidos finamente divididos.

2) agregacdo, onde as particulas finamente divididas v3o se contactando e aderindo ums As
outras e progressivamente formam particulas maiores através de agitaclo branda.

3

precipitacdo, onde os flocos insoliveis decantam arrastando com eles a matéria coloidal
presente no l{quido. E suposto que o floco captura a matéria coloidal pelos seguintes
mecanismos: '

a) simples emaranhamento mecanico

b) adsor¢do do colbide no floco

—

neutralizacdo das particulas coloidais carregadas positivamente pelos flocos coloidais
inicialmente produzidos que tinham carga negativa.

c



Apos a floculagio, deixa-se ocorrer a sedimentacdo para assegurar 3 deposicdo dos sélidos que
por gravidade nd3o chegaram a se depositar. Deve-se clarificar o liguido tanto quanto possfvel.

Agora apresentaremos uma breve descricdo dos métodos de coagulagdo mais usados.

1.3.1 — Hidroxido de Céicio — Carbonato de Sbdio
Este método remove a radioatividade pela precipitagd. do carbonato de céicio e do hidréxido
de magnésio. Estas precipitagdes ocorrem em decorréncia da presenca dos fons Ca’* e Mg? * que

caracterizam a dureza da dgua.

0s sais de calcio na dgua se apresentam na forma de sulfato de célcio (dureza permanente) e
bicarbonato de célcio {dureza temporéria).

De forma semelhante 0 magnésio esta presente como sulfato e bicarbonato de magnésio.

As reacGes que ocorrem no processo $ao:

1) Ca(HCO,); + CalOH}y —m 29102, + 2H,0

2) Mg(HCO,); + 2CalOH)3 —— 2CaCO, + Mg(OH); + 2H,0

3) MgSO, + Cs(OH), ——— Mg(Oi-ﬂl + CaS0,

4) CaS0O, + Na;CO, ———— (CaCO,; + Na;SO,

Ambos os precipitados, carbonato de calcic e hidroxido de magnésio, carregam consigo a8 maior
parte da radioatividade do efluents. Nas instalagdes de ORNL mais de 90% das atividades a e f dos
efluentes !fquidos s80 removidas por este método.

1.3.2 — Precipitagio por Fosfato'4’,

Coagulagdo com fosfato tem sido satisfatéria em um grande nimero de estabelecimentos
nucleares, para tratamento de res{duos radioativos {iquidos de baixa atividade.

Em Harwell o residuo radioativo Iiquido de baixa atividade ¢é tratado atingindo-se o pH 8,6 com
hidroxido de sédio e entdo adicionando excesso de fosfato trissbdico. Com residuos mais ativos, o pH &
ajustado a 11,5 e CaC®; 6 usado se a concentracao de calcio & menor que 50 ppm para que a razlo
Ca?*/ POj' seja igual a 5/8. Remocdo de 75% de atividade § - vy e 95% de atividade @ tem sido
alcancada com este proce'.so‘s’.

O método quimico & indicado para residuos radioativos de baixo nivel e apresenta de um modo
geral um fator de descontaminacio de 10 a 20. No entanto existe a possibilidade de se alcangar fatores
de descontaminagdo da ordem de 107, quando o método é especifico para um determinado elemento
quimico na forma radinativa.



1.4 — Troca 16nica
€ um bom método para resfduos radioativos lfquidos de baixas atividade, sem materiais coloidais
e sem aita concentracdo de s6lidos. Porém, como veremos em |.4.1, apresenta algumas limitagdes de

carater geral,

Esquematicamente, os tinos de troca Que ocorrem s3o:

1) Catibnica

2 RH + ""Sr(NO3); (ag) = *°SrR, + 2 HNO,

2) Anibnica

RCE + Na'3'1(ag) = R'3'I + NaCR

onde RH representa um trocador cationico sélido na forma dcida e RCR um trocador anibnico sélido na
forma cloreto.

Além das resinas de troca idnica que sdo materiais sintetisados, existem certos minerais que
apresentam propriedades de troca iOnica. Sdo os chamados zeblitas.

Zeodlitas sdo silicatos cristalinos de aluminio, cuja estrutura é representada por (Si AR)O; e
pertencem 3 classe chamada de Tektossilicatos.

A estrutura das zedlitas constitui amplas mathas com cavidades contendo cétions para balancear
a carga negativa da estrutura. O tamanho de tais cavidades (péros) s30 muito uniformes, neles ocorrendo

uma a¢3o de “peneira’’.

Devido a estrutura da zedlita ser muito rigida, moléculas de dgua podem ser removidas sem
afet4-las.

O nome zedlita & cerivado do grego e significa ‘ferver’’, referindo-se & aparente ebulicdo que
ocorre quando estes minerais sdo aquecidos e a dgua é liberada.

Zedlitas tém geralmente baixa capacidade de troca, mas mesmo assim sdo de grande utilidade

para tratamento de residuos radioativos, pois s3o de baixo custo e resistem bem 3 acdo da
radioatividade,

1.4.1 — LimitagGes Gerais do Método de Troca Idnica
As principais limitagdes que este método apresenta, s3o0:

1) os radionuclideos nos residuos devem estar ionizados e aptos 3 troca,

2} deve haver baixa concentra¢do de sélidos em suspensdo;
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3) a concentragio total de sélidos deve ser menor que 2500 mg/¢ e puhri\hlmcn_to abeixo
de 1000 mg/%;

4) geralmente radionucl{deos monovalentes ou de baixo nimero atdmico slo dificeis de
remover; no entanto, '*7Cs & bem fixado em resina contendo grupos ativos fenélicos, a

partir de solucdes de alto pH.

5) certos radionuclideos, por se apresentarem como complexos quimicos, devem ser tratados
previamente para facilitar sua fixagcdo no trocador idnico.

A troca idnica é um método que apresenta um fator de descontaminacio da ordem de 200,
podendo, pois, ser usada com vantagens.

1.5 — Evaporagiio

O método de evaporacdo é aplicado para residuos radioativos de niveis intermediério e alto.
Apresenta um alto fator de descontaminacdo, mas o custo é mais elevado do que pars o método de
troca idnica que, por sua vez, é maior do que para o método quimico.

O método de evaporagio apresenta um fator de descontaminagdo maior que 10°. Materiais
radioativos voléteis reduzem este valor.
1.5.1 — Fatores Limitantes

Os principais fatores limitantes na evaporagdo, sdo:

1) cristalizacdo de sblidos dissolvidos, na parte fria do evaporador;

2! formacdo de espuma

3) corrosdo

1.8 — Objetivos do Presents Trabslho
Os objetivos imediatos do presente trabalho sdo apresentados de maneira sucinta, 8 seguir:

1) avaliar o crescimento das quantidades de residuos radiostivos do Instituto de Energia
Atdmica e fazer uma estimativa para os préximos cinco anos;

2) propor procedimentos e técnicas de tratsmento destes resfiduos, dando maior infase #0s
liquidos, por constitufrem a maior quantidade stual e futurs.

3) por conter o efiuente do processamento qufmico do '*'1 u’a misturs de radioisdtopos de
telGrio, por ser aquele que se apresenta em maior quantidade e por ser 0 mais
problem4tico, este efluente deverd ser estudado especificamente, pers receber um
tratamento adequado e conveniente 3s condi¢Oes e instalacdes do 1EA.



CAPITULO Nl

AVALIAGAO DO CRESCIMENTO DA PRODUCAG DE RESIDUOS RADIOATIVOS NO INSTITUTO
DE ENERGIA ATOMICA

Os primeiros quatro ftens deste capitulo tratardo dos residuos provenientes da Area de
Producio de Materiais Radioativos (APMR), por tratar-se da Area que efetivamente gera 8 ma‘or
quantidade de residuos radioativos e justamente aqueles que, pelas normas internacionais, necessitam de
tratamento quimico.

1.1 — Levantamento da Quantidade de Efluentes Produzidos no Passado pela A.P.M.R.

Nesta Area sdo produzidos rotineiramente os virios radiois6topos que necessitam um
processamento quimico apés irradiacio e que portanto ddo uma quantidade aprecidvel de residuos. Estes
radioisotopos serdo apresentados resumidamente a seguir.

11.1.1 — lodo-131

O primeiro radioisdtopo produzido rotineiramente foi o '3'1 e teve inicio no segundo semestre
de 1959. Durante os 3 primeiros meses o material alvo, que era acido telurico, foi irradiado com o

reator operando em poténcia de 50 kW e durante os 3 Gltimos meses, em poténcia de 500 kW.

A coleta dos dados da Tabela | foi possivel, gragas a um levantamento feito consultando-se os
arquivos da APMR.

Comparando a produ¢do do més de julho com a de dezembro (Tabela |), observa-se um nitido
aumento das atividades produzida e residual, em face do aumento da poténcia do reator. A causa ndo foi
s6 esta, mas também o aumento da massa de material irradiado e maior tempo de irradiacdo. O aumento
da poténcia do reator, mantidos os outros fatores constantes, seria responsivel unicamente por um fator
de aproximadamente 10.

Tabela |

Atividades de '3'1 e respectivos efluentes radioativos Iiquidos
no ano de 1959

Atividade Atividade Poténcia do
Més Produzida Residual Reator

{mCi) {mCi) (kW)
julho 3710 0,84,1073 50
agosto 3,7.1077 0,28.10°? 50
setembro 9,4.107? 0,34.10°? 50
outubro 10,4 1,60 600
novembro 7.6 1,07 600
dezembro 5,6 0,28 6500
Total 23,768 2,965

L e e e e+ e e+ e e e e e




Designa-se atividede produzida dquela resulitante ap6s a separagdo do radioisétopo desejado, que
se encontrava numa solucdo do material irradiado, e atividade residual dquela que resta na solucdo. Em
outras palavras a atividade produzida ¢ fungdo do rendimento e a atividade residual do seu
complemento.

A partir de 1960, eram registradas as atividades produzidas e o seu rendimento. Deste Uitimo,
cue para o '2'1 & de 90%(24.6.13) obtivemos a atividade residual. Durante aquele ano o reator ope-
rou 8 uma poténcia de 500 KW, exceto novembro e dezembro, quando a poténcis foi aumentada pa-
ra 1,0 e 1,5 MW, respectivamente.

A partir de 1961 o reator passou a operar em 2 MW,

Na Tabela || vé-se o crescimento d= atividade residual de '*'I.

Tabela 11

Crescimento da Atividade Residual de '2'1

Ano Atividade Ano Atividade
Residual {mCi) Residual {mCi)

1959 1,3 1968 4740,0
1960 10,8 1969 5167,0
1961 73,5 1970 6145,56
1962 1584,2 1971 7567,0
1963 2575,8 1972 84710
1964 28740 1973 9360,0
1965 3091,0 1974 *

1966 41420 1975 8682,0
1967 4868,0 1976 *

(") Em 1974 e 1976, a produgdo foi muito irregular, por causa da paralizagio do reator para re
foimas. Por isso deixamos de apresentar estes dados.

A Figura 1 mostra o crescimento da atividade residual de '>'1.

Apesar de 8 Tabela Il mostrar o crescimento da atividade, a forma gréfica 4 também
apresentada, pois pela Figura1 é que se estabeleceu o ritmo de crascimento, com a qual se faz uma
previsdo para os proximos 5 anos.

Pela Figura 1, observa-se que o crescimento é exponencial. Podemos ver que existe um aumento
cont(nuo, com apenas uma flutuagio entre 1967 e 1968, isto talvez provocado pela mudanga de alvo
que passou de 4cido telurico para telurio elementar. Provaveimente deve ter havido nos primeiros
processamentos uma queda no rendimento,

11.1.2 - Fbsforo-32

O sequndo radioisbtopo a ser produzido rotineiramente foi 31p Os primeiros dados encontrados
a respeito foram a partir de jultho de 1961,
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Até fins de 1966 o material alvo era sulfato de magnésio, quando entdo foi mudado para
enxofre elememar“g).

Neste caso o rendimento é de 85%"9'25), portanto a atividade residual 15%.

Durante o decorrer dos anos {Tabela I11) houve flutuagdo, mas nota-se que, em geral houve um
aumento da atividade residual de *2P.

Tabela 111

Crescimento da Atividade Residual de 32P

[ Ano Atividade Ano Atividade
Residual {mCi) Residual (mCi)

1961 431 1969 2070
1962 130,0 1970 237,0
1963 128,0 1971 4270
1964 118,0 1972 569,0
1965 210,0 1973 426,0
1966 104,0 1974 *

1967 262,0 1975 3990
1968 2130 1976 *

(") Paralizagdo do reator.

Novamente pela Figura 2, vé-se que o aumento da atividade residual é exponencial.

1£.1.3 — Ouro-198

O terceirn radioisétopo a ser reproduzido, de u’a maneira rotineira, foi '*®Au, cuja produgdo
iniciou-se em 1964. O material alvo era ouro metélico.

Na producio de '°PAu, teoricamente n3o deveria haver residuos, pois o rendimento do
processamento é 100%, mas foi considerado que 1% da atividade total é perdida no reator quimico de
dissolugdo do ouro irradiado, na obtencdo do coldide, nas transferéncias e nas 4guas de lavagem.
Portanto um valor de 1% ¢ aceito como atividade residual.

Pela Tabela IV e Figura 3, vé-se o crescimento da atividade residual de ' ®*Au.

11.1.4 — Sbdio-24 e Enxdfre-35

Neste mesmo ano de 1964 produziuse também 2*Na que ndo tem interesse para a nossa
anélise, pois o resfduo é desprezfvel e 338, cuja produgdo é muito irregular, como pode ser constatado
pela Tabela V e Figura 4, Para este radioisotopo o rendimento foi de 80%”:”.



Tabels IV

Crescimento da Atividade Residusl de '*®Au

1

Ano Atividade Ano Atividede
Residuai (mCi) Residual (mCi)
1964 53,1 18971 564,0
1965 6,8 1972 7790
1966 170,3 1973 695.0
1967 198,2 1974 *
1968 310,8 1976 789,0
1969 306,5 1976 *
1970 4205
(*) Paralizagho do reator.
Tsbela V

Atividade Residual de >°S

Ano Atividade Ano Atividade
Residual (mCi) Residual {(mCi)
1964 1,7 1871 60,0
18656 2,5 1872 87,7
1966 9,2 1973 68,2
1967 18,6 1874 *
1968 8,0 1976 160,7
1969 1.2 1976 *
1870 17,6

(*) Parslizaco do restor.
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11.1.5 — Crdmio 61

Em 1965 comegouse a produzir *'Cr (Tabela VI ¢ Figura 5). A produgiio spresentou um
méximo em 1968. O rendimento éde 5 8 8.5%‘7'. pois 0 processo usado é o de Szilerd-Chaimers.

Tsbels VI

Atividade Residual de *'Cr

Ano Atividsde Ano Atividade
Residual {mCi) Residuat (mCi)
1965 17,1 1971 91200
1966 3249,0 1972 167400
1967 18316,0 1973 186000
1968 25313,7 1974 ¢
1969 114798 1975 *
1970 7467,0 15/6 *

(") Paralizagdo do reator.

Além destes radioisdtopos, a Area de Processamento de Materiais Radioativos {APMR) produz
2Br e “*K que ndo geram residuos radioativos em quantidade aprecidveis.

.2 - Céiculo das Quantidades dos Radioisotopos do Telario Formados por Irradiagio NeutrSnice

De todos os efluentes radioativos da APMR, o mais problemédtico, do ponto de vista de
disposicdo, é o de '*'I; ndo por sua atividade residual, mas pelos diversos radioisbtopos do teldrio que
se formam na irradiagdo neutrdnica.

O tellrio natural contém os seguintes isbtopos: '29Te, 122Te, 1347y 12679 12874 4 1307,
Estes is6topos durante a irradiagdo formam 10 radiois6topos importantes“"s'29 do ponto de vista desta
avaliagdo, segundo as seguintes reacGes:

T, C.E.

120Tg(n,y) ' M1e ———— 1217g ——— 131gp (astével)
154 d 174

133Tg(n,9) 13™Te s 1337 estive)
104 d

12479(n,y) '?% M7, —l* V397 (estével)
58 d

T i
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LER i g

|1.T { . ) 1239ma~ - 119T° —_—_— 129| —m e lﬂ’x“.su”"
¢y ¥ T334 74m 17,107

130 131 T 131 p 131 P 131
Teln,7) Te —— Te —2—5—: | —m Xe (estével)

As atividades especificas (mCi/g Te) para estas reacdes, para 1grama de telUrio elementar
irradiado durante uma semana (d2 5 ot e 4 dias), com o reator operando 3 2 MW, num regime de 8h/d
e com o fluxo neutrdnico de 10' ' n/cm? s, encontram-se na Tabela VII.

A seguir dar-se-do, as r assas de teiGrio elementar irradiadas, assim como os regimes de
irradiacdo das mesmas, a partir db: 22 sernestre de 1967, quando se substituiu a irradiacdo do é&cido
telGrico por telirio elementar. Os v.a.ores s30 mostrados na Tabela VIII.

Regime de 72 horas de ir-adiagadu significa deixar o material sendo irradiado por 2 semanas
consecutivas, sendo uma de 5 dias (x 8 horas) e outra de 4 dias (x 8 horas), pois semana sim, semana
n3o, o reator ndo opera durante um dia para que seja feita sua manutengio.

A partir do 22 semestre de 1971, o regime de irradiacdo de telirio elementar passou de
72 horas para 144 horas (4 semanas consecutivas), razdo pela qual foram colocadas as duas quantidades
na Tabela Vi,

Conhecendo-se a massa de telirio irradiado, a poténcia do reator, que é constante, e 0 tempo
de irradiacdc, foi possivel avaliar as quantidades de radiois6topos de telurio formadas (Tabela 1X).

Nesta avaliacio em que o regime foi de 144 horas, ndo foram considerados os radiois6topos
12771e e '29Te, '27Te por ter meia vida 9,3 horas e portanto a atividade adquirida na primeira semana
decai na segunda, e da segunda decai na terceira e a atividade da quarta semana, quando completam-se as
144 horas de irradiacdo, decai no intervalo de 3 dias, que separa o fim da irradiagao e o inicio do
processamento. O is6topo filho 1271 & estével.

1297e decai rapidamente para '2®1 que tem meia vida longa (1,7.10” anos), o que acarreta uma
atividade virtuaimente despfezivel‘zg’.

Nesta avaliacdo, portanto, s6 foram levados em consideragdo as atividades dos radioisdtopos
121 mTe' 12 'Te, Iz:mTe’ l‘zsm-r" 12 ‘NTIT.' |”mT8, IJI"‘Te e ] Jl-re (Tabela 1X).

Na Tabela IX, para o '3 Te que tem uma meia vida curta e portanto decai rapidamente, s6 foi
considerada a atividade da Gltima semana.

i1.3 — Chlculo das Atividades dos Radiois6topos do Telario Contidos nos Efluentes de '3} Coletados
Mensalmente

Tendo-se em vista que os processamentos quimicos para a obtengdo do ‘2!l s3o semanais,
calculou-se a atividade semanal dos isGtopos do telirio e a atividade residual semanal do '3'1,
conhecendo-se a produgdo anual (52 semanas).

Como o resfduo é recolhido cada 4 semanas, calculou-se a atividade total em cada coleta
considerando o decaimento dos processamentos das trés semanas anteriores.

A Tabela X mostra as atividades residuais no instante da coleta. S80 as atividades totais e
especificas dos varios radioisbtopos do telirio contidos no efiuente. O volume coletado é de 20 litros.



Tabela VI

Atividades especificas para 1 grama de telUrio elementar com 32 e 40 horas de irradiagBo, em regime de 8 h/dia

is6topo Abund. 1sotdp. Sec. Choque Radioisétopo Meia-Vida Atividade (mCi)
(%) (barns) 40 hirrad, 32 hirrad,
1297e 0,089 0.3 1217e 17 d 0,023 0,019
2.0 laimyg 154 d 0,018 0,016
133714 2,46 1,0 l13my, 104 d 0,368 0,296
2,0
1247g 4,61 5,0 13smr, 58 d 5,808 4,746
2,0
12671, 18,71 0.1 127myg 105 d 0,268 0,215
0.809 12774 93h 120,100 120,022
1307, 31,79 0,017 139myy a3 d 0,236 0,190
0.14 12974 74 min. 57,314 57,314
130, 34,48 0,008 131my, 30 h 1,316 1,250

0,22 1317¢ 25 min, 97,218 97,218

vi
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Atusimen:s, as Normas Internacionais!! ) para libersgio de residuos radiostivos no meio sm-
biente, recomendam que se faga um estudo da capacidade que este meio tem pers receber o residuo. E
evidente que um tal estudo para residuos liquidos importa num volume aprecifvel de trabalhos teis co-
mo: infiltraclio do resfduo no solo, fixagko do mesmo na vegetsclo comestivel para o homem e pers os
animais comestiveis, a fixac#o nestes Gltimos, volume e vazéo dos ribeirdes e rios até o mar, onde
seriam levados estes residuos. Pars todos estes trabathos niio se tem atuaimente disponibilidade de pes-
so3l, além do que a quartidade de residuos que o 1EA possui ndo justificaris 0 montante a ser gasto pe-
ra este tipo de estudo.

Tsbela ViIll

Massas de telirio elementar irradiadas e respectivos
regimes de irrediacdo

Ano Massa Regime de
(9) Irradiaclio (horass)
1967 1300 72
1968 2900 72
1969 3850 72
1970 5200 72
1971 3550 ¢ 1850 72 e 144
Tabela IX

Atividades de radioisotopos de telurio obtidas pels irradiaco de
1g de Te elementar em regime de 72 e 144 horas

Radiois6topo Meia-Vida Regime 72 hs Regime 144 hs
Ativi. (mCi) Ativ. (mCi)

13tMy,e 154 d 0,032 0,062
1217, 17d 0,036 0,061
123m1,g 104 d 0,645 1,23
135m1e 58 d 10,17 188
127M71e 105 d 0,47 0,90
139m7e 33d 0,39 0,68
13imTe 30h 1,28 1,28
131 Te 25 min. 97.3 97,3
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Em vista disto, preferimos adotar o sistema mais antigo das concentrages limites para a dgua
potével“ n Estes, sem divida alguma, sdo bem mais restritivos como veremos adiame, dando portanto
uma maior seguranca ao Homem e seu Ambiente.

Tabela X

Atividade total e especifica dos radioisbtopos contidos no efluente de

131} no instante da colets. Volume: 20 litros

Radiois6topo Meia-Vida Ativ. total Conc. Radioativa

{mCi) (uCi/mi)
121mye 154d 16,8 0,84
t2l7e 174 1,7 0,58
123m1e 1044 3275 16,37
1235myg 58 d 4825,0 241,26
127mT1, 105d 238,7 11,93
129m1, 33d 164,6 8,23
131mTe 30h 136,0 6,80
1317¢ 25 min. 10104,0 505,20
131 8d 289,5 14,47

Considerando o Limite Anual de Incorporagdo por Ingestdo (LAII) para individuos do publi-
co e que estes em média ingerem 0,8 m> de #gua por ano “’, podemos calcular o tempo de decaimen-
to e a diluicdo necessdrios para a liberagdo de todos os atuais resfduos radioativos Ifquidos do 1EA den-
tro dos padroes de seguranca.

Para a diluicdo, contamos com 2 tanques de retengdo com capacidade de 10000 litros cada. Es-
tes tanques recebem as dguas usadas das pias dos laboratérios da APMR, Area de Radioquimics e Se-
tor de Moléculas Marcadas e, em média, completa-se a capacidade de cada um deles a cada 2 dias. A a-
tividade espec(fica das sguas de lavagens dos laboratdrios destas sreas & inferior # 10% das chamadas Con-
centragdes Mdximas Permissiveis (CMP) para a &gua potdvel. A CMP para um determinado radiois6to-
po é dada pela relagdo: LAII/O,8 m?,

O caminho seguido pelo residuo radioativo apbs sua liberacio na linhs de esgdto é: estagdo de
tratamento de esgdto da SABESP, rio Pinheiros (vazdo de 70 m?/s), represa Billings, cuje vazbo é de 100
m?/s e Estudrio, com vazdo de 120 m’/s‘“', existindo, portanto, um fator de diluiclo praticamente
infinito. Em vista destes dados de diluicdo, convencionamos que se pode liberar, na origem, uma con-
centracdo 10 vezes maior que a CMP para 8 #gua potével e que passaremos 8 chamar de Concentraclo
Limite, expressa por uCi/mf,

A Tabela XI mostra os valores dos LAIl e das ConcentracGes Limites para liberacio dos ress-
duos pera todos os radioisétopos produzidos rotineiramente pels APMR.

Para os radioisdtopos de teldrio, tanto o ICRP (internstional Commission on Radiologicel
Protection), como s IAEA (international Atomic Energy Agency) nio fornecem os LAIl pars os is6-
topos '23MTe, 12! Te, 13! MTe. adotamos entfo como limite, o valor mais restritivo dos outros radio-
isbtopos, no caso o '?*MTe.
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Tabela X!

Concentragoes limites para liberacdo dos residuos liquidos referentes
aos radionuclidios produzidos rotineiramente pela APMR

Radionuclidio Meia-Via LAH Concentracio
(uCi) Limite (uCi/mf)
|~

1, 145d 1,5.10 2.107¢
19824 2,74 4,1.10 5.1074

3sg 87.0d 5,0.10 6.107*

sier 27,0d 1,210° 21072
13y 80d 1,6 21073
131mye 300h 4,610 6.10°*
129mye 330d 2,6.10 3.10°*
127M1,e 105,0d 5,0.10 6.10™*
128myg 58,0 d 1,3.10? 21073
123mrq 1040d 2,6.10 3107
121mye 154,0d 2,6.10 3107
1217, 170d 2,6.10 3.10°*

Calculouse a Concentragio Limite para a mistura de radioisGtopos de telurio, de acordo com
normas estipuladas pelo ICRP. O ICRP recomenda que: quando se tem u’'a mistura de radioisdétopos para
ser iiberada, a soma dos quocientes da concentracao de cada radioisotopo peia sua CMP deve ser menor
ou igual a um!™V). Ent3o0, para o nosso caso, foi feito o seguinte: dividiu-se a concentragdo de cada
radioisdtopo do telario, pela respectiva Concentracdo Limite e somaram-se 0s quocientes. O resultado
desta soma é a Concentragio Limite da mistura e que deve ser menor ou igual a 1 para liberagdo.

Apé6s 18 meses de decaimento radioativo dos residuos de teldrio, contidos em 20 litros de
efluente, as concentragdes individuais s3o as mostradas na Tabela X1 e que dio 0,947 como
Concentrz¢3o Limite da mistura, se o material for liberado apbs diluicdo em 50000 litros de dgua nos
tanques de retengao.

11.4 — Céiculo do Tempo de Decaimento pars os Demais Radioisétopos Produzidos pels APMR

Para este cslculo, levou-se em consideragio o tempo de decaimento e 3 diluicdo em 10000 litros
de 4gua. Os resultados s3o mostrados na Tabela XIHI.
I1.6 — Levantamento dos Residuos Radioativos Provenientes do Setor de Substinciss Marcadas

Neste setor tdo feitas rotineiramente marcacdes de moléculas usando-se '3l e *'Cr. As mais

comuns sdo: Hippuran, Macro Agregado de Albumina, Rosa Bengala, Acido Oleico, Trioleina, Séro
Albumina Humana, Bromussuifaleina e EDTA,
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Tabela XU

Concentracoes dos radioisbtopos de telirio apos decaimento de
18 meses e diluicio em 50000 litros de sgua

Radiois6topo Meia-Vida Concentraco
individual (uCi/mf)
12im7e 154 d 1,38.107*
LERD 1Y 17d desprezfvel
123m1e 104 d 8,50.10°"
135mre 58 d 7,24.10°*
127mye 105 d 6,44.10°*
129myg 33d desprezivel
131myg 30h desprezivel
131 7e 25 min, desprezivel
131 8d desprezivel
- . . » o i —
Concentracdo limite da mistura: ¥ CMP.G = 0,947
Tabela Xill

Tempo de decaimento para liberacdo dos virios efluentes radioativos da
APMR (obedecendo critério das Con. Lim.}

Meia-Vida Atividade Mensal Tempo de
Radiois6topo (d) na coleta decaimento
{mCi) (d)
1, 145 28 56
198y, 2,7 18 6
3sg 87,0 1 70
Ster 27,0 1518° 80
{*) Com base na mixima produgio que foi no ano 1968,
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Foi possivel avaliar a quantidade de residuos de '3'l anualmente produzidos, simplesmente
sabendo-se que a marcacio de moléculas é semanal e que se transcorrem 2 dias de decaimento entre a
entrega do iodo pela APMR a este setor e a8 producdo de moléculas marcadas.

Com estes dados foi possivel calcular os valores da Tabela X1V, que mostra as atividades residuais
de '*'1 deste setor e a Figura 6, em escala logarftmica, como fizemos para os residuos originados na
APMR.

Tabela XIV

Aumento da atividade residual de '3'l no setor de marcaco de moléculas

Ano Atividade Residual (mCi)
1965 802,8
1966 1362,7
1967 14481
1968 24030
1969 27946
1970 2963,7
1971 41355
1972° 5150,0
1973 51470
1974 bl
1976 77270
1976 .

(*} A partir de 1972, a quantidade residual foi estimada pelo rendimento da marcaciio.
{**} Paralizac8o do reator.

11.6 — Levantamento de Residuos Radiostivos Provenientes do Centro de Engenharis Quimica (CEQ)

Os residuos radioativos produzidos pelo CEQ s3o provenientes de radioisdtopos natursis e nio
artificiais como aqueles j§ tratados

Partindo de Diuranato de Sédio (DUS), produzido pela NUCLEMON, o CEQ obtém urénio
nuclearmente puro sob forma de Diuranato de Amdnio (DUA).

No CEQ inicialmente foi construids uma Usina Piloto de Purificacdo de Urdnio por Troca
{dnica. Esta usina entrou em operagdo efetiva em janeiro de 1969 e encerrou sua produgio em margo de
1970, sendo substituida por outra que funciona 3 base de extragdo por solventes em colunas pulssdas.
Sua entrada em operac3o se deu em jultho de 1970.

A producdo total de DUA pela usina piloto de troca idnica foi superior a 1600 kgm. Neste
processo de purificagdo hd virias perdas de uriniom, mas sdo quase todas recuperéveis, pois so perdas
em rendimento do processo. As Unicas perdas que podem ser consideradas efetivas s80'2; torta residual
da dissolugdo, aproximadamente 90 g de urdnio; torta de oxalsto de tério com aproximadamente 100 g
de urdnio e um efiuente da operacio de sorpgio do urdnio cujo volume é aproximadamente 80 litros,
com concentracdo em urdnio menor que 20 ppm,



As duas primeiras s3o armazenadas em tambores metdlicos e a Gltima vai ara o esgdto.

Considerando que em cada operagao entram 60 kg de DUS contendo 40,3 kg de uranio e se
obtém 36,5 kg de uranio na forma de DUA e 190g de uranio residuat'?’, temos que para cada
quilograma de urdanio nuclearmente puro produzido resultam 5,2 g de uranio residual.

A Tabela XV nos fornece as yuantidades de DUA e de wranio residual produzidos por esta
usina. A quantidade de DUA foi calculada a partir dos mapas de controle da produg3do ¢ a quantidade de
uranio, dividindo-se a massa de DUA pelo fator 1,3. A atividade do urdnio residual foi calculada
sabendo-se que 3,3.10* g de urdnio correspondem a 1 Ci de mividade“s’.

Tabela XV

U residual proveniente da purificagdo de diuranato de sddio por troca ¥dnica
(ano 1969 e 1? trimestre de 1970)

— . e
Diuranato de Aménio Produzido Uranio Residual
PCN'OdO e T T T T e e
como DUA (kg) como U(kg) como Ulg) atividade {mCi)
1969 1157,6 890,462 4630,4 14.107!
19 trim. 1970 428,8 329,846 1715,2 0,5.10°!
Total 1586,4 1220,308 6345,6 1,9.10°!

Quanto a usina piloto de puwificagdo de wrinic por Extracdo com Solventes em Colunas
Pulsadas, a producdo de urdnio residual é desprezivel. Esta usina produz 2 tipos de ‘‘tortas residuais’:
uma resultante da dissolugdo do DUS com acido nitrico e filtragdo sobre celite (uma terra infuséria
usada como auxiliar de filtragao), sendo esta de cor castanho; a outra torta, de aspecto semelhante 3
primeira, resulta da dissolugdo de DUS obtido de operagGes de recuperagdo na propria usina piloto. O
uranio que aparece fia lavagem da fase organica é recuperado por precipitacdio com NaOH. A 3gua de
lavagem vai para um tanque de recuperagdo onde faz-se a precipitagdo quantitativa do urdnio na forma
de DUS e este é dissolvido novamente para purificacdo do uranio. Nestas operacdes quimicas as perdas
de uranio sdo despreziveis.

1.7 — Outros Resfduos Radioativos

11.7.1 — Resfduos Liquidos

Descrever-se-30 inicialmente os resfduos iiquidos provenientes do prédio do reator. No sub-solo ,
onde estdo o trocador de calor e as resinas de troca idnica para purificacdo da dgua da piscina dn reator,
existe também um tanque de retengdo das aguas servidas do prédio. Para este tanque converge-., das as
Aguas de lavagens das resinas de troca idnica. A capacidade deste tanque ¢ de 800 litros.

Existe um nivel méximo & um nivel minimo para liberagdo das sguas deste tanque, de maneira
que sb sdo liberados 500 litros de cada vez.

Na parte superior dn tangue existe um nonitor de radiagdo de 4rea, com o painel de leiturs ne
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sala de controle do reator, o qual registra o nivel de radiagho da dgua contids no tanque. Se este nivel
for elevado, esta #gu. & transferida para um outro reservatério de maior capacidade, para dacaimento.
Em caso contrério ¢ liberads pare a rede de esgoto. Até o presente momento nunca houve necessidade
de se trsasferir a dgua para o reservatério de decsimento e a liberacfo pars a rede de esgoto & feita em
médis 3 vezes a0 dia.

11.7.2 — Resfduos Sélidos

s residuos sblidos produzidos no prédio do reator sdio, de um modo geral, constitufdos de
dispositivos de irradiacdo e pecas estruturais danificadas do reator; até o presente momento sdo mantidos
nos tubos de armazenamentc, para decaimento,

Nos diversos Centros e Areas do IEA, mantém-se sacos de papel com parede dupia, de
dimens3es 40 x 80 cm, para coleta de lixo radioativo como: papel de filtro contaminedo, panos e estopas
contaminadas, papéis do tipo mata-borrio para enxugar superficies contaminadas e papéis toalha
contaminados. Nestes casos é marcada a identificagdo do laboratério onde sio entregues e datas, tanto
da entrega como da coleta dos mesmos. Estes sacos séo trocados se ipre que o nfvel de radiagdo locai
o exija ou quando estfo cheios. Os sacos recolhidos sfo armazenados para decaimento e depois enter-
rados em éres demarcada e controlada.

A Tabela XVI mostra o nimero de sacos recolhidos e posteriormente enterrados, a partir de
1967.

Tabela XVI

Aumento das quantidades de residuos radioativos solidos recolhidos
em sacos de papel de 40 x 80 cm

Perfodo NP de sacos recolhidos
1967 15
1968 25
1969 25
1970 46
1971 132
1972 305
1973 297
1974 184
1975 364
1976 422

O aumento brusco no nimero de sacos de lixo radioativo em 1971 prende-se aos seguintes
fatos:

1) iniciouse recolhendo semanaimente o sacn que permanecia no laboratorio de Molécu-
las Marcadas, mesmo que nao estivesse cheio, pois ern vista do aumento semsnal na pro-
ducfo destas moléculas, o nivel de radiagdu exporia desnecessariamente o pessoal do la-
horatério,



22

2} comecou-se também em 1971 a recolher os sacos de residuos do CEQ e CMN, pois até
aquela altura os dois Centros resolviam o problema de seus residuos.

Atuaimente tem-se da ordem de 25 m>/ano deste tipo de residuo, em todo o IEA, conforme
mostra a Tabela XV!I, sendo 95% da categoria | e 5% da categoria Il, de acordo com a classificaciio da
IAEA(4),

Além dos tipos de resfduos, j4 citados, nos 25 m’ /ano, existem outros como: vidros contami-
nados, metais usados como invélucros de irradiagdo, cristais de compostos quimicos irradiados e ndo
aproveitados, plésticos e borrachas contarninadas.

11.7.3 — Resfduos Gasosos

Por fim, resta ainda citar os residuos gasosos. Como principais fontes, podemos citar as células
de processamento dos radioisotopos e em caso de acidentes, o laboratério onde ficam estas células e o
prédio do reator, principalmente junto 3 piscina.

O ar das células de processamento dos radioisdtopos é conduzido por um sistema de ductos,
a uma chaminé, apbs passarem por um conjunto de filtros. Apds os filtros, existe um contador
Geiger-Mitler com medidor de taxa de dose e registrador. Aferiu-se este instrumento com fontes 226Rga,
131) @ #%Cp e verificou-se que, u’a maneira um tanto grosseira, a relacdo entre contagens por minuto
{cpm) e exposicdo em mR/h & linear e que 30000 cpm correspondem a 17 mR/h.

Desta forma durante o processamento dos radioisotopos, o nivel chega a 15000 ¢cpm ou 8,5
mR/h e quando nio had processamento quimico o nivel chega a cair para 4000 cpm ou 2,3 mR/h.

Os filtros sdo trocados, geralmente quando o nivel de radiagdo chega a 20000 cpm ou
11,3 mR/h, durante o processamento. Na retirada apresentam-se bastante radioativos e chegam a uma
exposicao de 2 a 3 R/h, com o detetor encostado nos mesmos.

Quanto ao prédio do reator, este também tem um sistema de insufifamento e circulacdo do ar,
com um sistema de exaustdo por ductos e saida pela chaminé, apés passar por um conjunto de filtros
absolutos. O sistema de exaustdo, em condi¢Ges normais de operacdo, tem por objetivo reter nos filtros
de ventilagdo as possiveis particulas radioativas em suspensdo no ar. Este ar, apds passar pelos fiitros,
passa por um contader e sai pela chaminé, Com o reator operando a 2 Mw, este contador registra em
média 210 cpm ou 0,1 mR/h,

Existe também um sistema para exaustdo de ar contaminado, para o caso de acidente. Neste
sistema, assim que ocorre o acidente, uma vélvuia blogqueia a entrada normal do ar para o prédio do
reator e a0 mesmo tempo entra em funcionamento a exaustio do ar contaminado, com uma vazdo
muito menor, cerca de 10% da normal, fazendo-o passar inicialmente por um filtro absoluto e depois por
um filtro de carvdo ativo.Entdo os gases e particulas contaminantes do ar ficam completamente retidos e
0 ar sai normalmente pela chaminé passando também pelo contador. Os possiveis contaminantes do ar,
em caso de acidente, seriam o '3'l e 4! Ar.

1.8 — Estimativa da Producdo de Resfduos Radioativos Liquidos nos Anos Futuros

Como vimos nos Itens anteriores deste capftulo, o tipo de residuo que atualmente tem-se em
maior quantidade é o Ilfquido, razfio pelz qual devemos escolher um novo método de eliminacdo mais
pritico que o atual. Para nfo escolhermos um novo método que se torne inadequado nos préximos a-

nos, necessitamos fazer uma avalisagdo da quantidade destes residuos Iiquidos que teremos no futuro,

A modificacdo do reator, que visa aumentar sua poténcia para 10 Mw, estd em andamento e é



Tabela XVIiI

Quantidades atuais de residuos radioativos sélidos do Instituto de Energia Atomica

Centro ou Area m3/ano mCi/ano Radioisétopos Forma Residual
APMR. 5.0 100 131 1984, 33, Sty papéis, plésticos e vidros contaminados.
Setor de Moléculas Marcadas 4,0 10 13 sty pupdis, plésticos e vidros contaminados.
A.R.Q. 3,0 10 elementos de 1y, curta papéis, pldsticos e vidros contaminados.
C.M.N, 1,0 10g Jde U (rat) U {nat) limalhas e papéis contaminados .
30 10g de U {nat) U (nat) padis contaminados .
a 20 ND U {nat) torta de dissoluclio e redissoiucio.
C.E.
1,0 ND 1327h ¢ descendentes papéis contaminados .
1.0 ND U {nat) papéis contaminados,
’ A.R.B. 1.0 10 131y s1c 3y papéis e carcacas de animais contaminados.
0,5 10° metais irrad. e fontes de ! °Ir,
1s2g, materiais irradiados.
ALO.M.A.
20 10 tracos de virios elementos materisis contaminados.
C.P.R.D. 1.5 100 131y 1984, 33p, radiotelurios papéis, plésticos contaminados.

ND: ndo definido

€T
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dividida em 3 fases'39_ A segunda fase ja estd quase concluida. Uma vez terminada, o reator operard em
5 ou 6 Mw e caso necessirio, em 10 Mw. Apés a conclusio da terceira fase, passard rotineiramente a
10 Mw.

Aiém da poténcia, o regime de operacio também serd alterado. O cronograma previsto é o
seguinte:;

1) operacao do reator em 5 ou 6 Mw, em regime de 36 horas semanais;
2) operagao do reator em 5 ou 6 Mw, em regime de 72 horas semanais;
3) operagao do reator em 10 Mw, em regime de 120 horas semanais;

4) operagdo do reator em 10 Mw em regiine de 20 dias ininterruptos, 24 horas/dia.

A produg3o atual de radioisbétopos, seguindo o cronograma apresentado, poderia ser aumentada
de:

a) um fator 2,5 ccusado unicamente pela poténcia do reator;

b) um fator 5,0, sendo 2,5 causardo pela poténcia e 2,0 pela duplicagio dn tempo de
operagao;

c) um fator de 17,0, que poderia chegar a 20, em caso de necessidade, pelo uso de novas
posicoes de irradiagao;

d} um fator 30. Este seria o mdximo, considerando-se ndo s6 o tempo de operagdo mas
também que atualmente estio sendo usadas 20 posicOes do reator para irradiagdo, com
possibilidade ainda para mais 30. Unicamente para fixacdo de idéia vamos considerar que
a quarta possibilidade seja bastante remota e que, portanto, seja alcancada a terceira
possibilidade, isto é, a produgdo atual aumentada de um fator 20.

Consideramos também que nos préximos anos o ritmo de crescimento seja dado pelas curvas
das Figuras 1, 2, 3, 4, 5, e 6, pois ha virios anos o IEA vem satisfazendo todo o mercado nacional, nos
radioisdtopos por ele produzido e portanto ndo existe salto no ritmo de crescimento causado pela
modificacdo do reator.

A partir destes fatos, construiu-se a Tabela XVill, onde sdo dados os radiois6topos produzidos,
a atividade residual anual na saturagdo da producdo e 0 tempo necessirio para alcangar esta saturagdo.

Pela extrapolacdo das curvas j8 citadas, construiu-se a Tabela XIX que fornece s quantidades de
residuos previstas para 1981.

O erro, excessivamente grande, que a producio de residuos de ! Cr apresenta vem do fato que
a produgdo deste radioisétopo sofreu flutuagdes muito grandes, como pode ser visto na Figurs 6.

Deve-se entdo selecionar procedimentos e técnicas de tratamento para as quantidades dadas
nesta Tabela XIX e aqueles valores da Tabela X multipticado pelo fator de crescimento 2,1 que se espera
ter nos préximos 5 anos.



Tabela XVIN

Méximas atividedes residuais no limite de ssturacio da capacidede de
irradiacio do reator e respectivos tempos para

que tal saturacBo sejs atingida

Radioisbtopos Atividade Residual Tempo
(Ci) (snos)
131) (APWIR) 196,7 12
3y 83 20
198A4 138 5
3sg 2,0 7
Sicr 560,0 7
131
(Setor de Moléculas Marcadas) 1124 8

Tabela XIX

Quantidades residuais previstas para 1981 com as atividades residuais mensais

e 03 respectivos tempos de srmazenamento

Meia Ativ. Res. Ativ. Res. Tempo de armazenamento
Radioisdtopo Vida Anual Mensal requerido para a disposicio
(d) (Ci {mCi) {dia)
131 8,0 18,7t 25 750 96,0
32, 145 08t 03 40 630
198Ay 2,7 126t 4,2 340 16,6
g 87,0 07t 04 56 280,0
$1er 27,0 212,0+£148,0 13200 165,0
131 I
(Moléculas Marcadas) 8,0 282+ 42 1100 104,0
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CAPITULO 1t

PARTE EXPERIMENTAL

A parte experimental desta dissertacdo constitui-se no estudo de um método de trstamento do
efluente radioativo liquido proveniente do processamento qufmico para obtencio do 2 '\, pois como foi
visto no capitulo anterior, é 0 resfduo radioativo que requer maiores cuidados.

As atividades totais ﬁdas durante um més, que sd8o mostradas na Tabela X, necessitam, no
maximo, de um periodo de armafenamento de 18 meses paras um suficiente decaimento que possibilite
sua liberagdo ao esgoto apds diluigdo em 50000 litros de sgua.

Os demais tipos de residuos radiostivos, como mostrados na Tabela Xill, necessitam, no
méximo, de um periodo de decaimento de 80 dias, pars liberacdo 80 esgoto através dos tanques de
retencao.

4
f Convém lembrar que o efluente radioativo liquido proveniente do procssssmento do '3') &

! problemstico n3o pelo '3'l em si, pois este tem uma meia-vida curta, mas sim pela mistura de
radiois6topos de telirio. Por isso, os métodos de tratamento estudados foram dirigidos especificamente 3
mistura de radioisGtopos do telirio.

Numa fase preliminar caracterizou-se a solugdo residual contendo os diversos radioisbtopos de
telurio por medidas espectrométricas. Inicialmente fez-se 0 estudo por espectrometria gams, usando-se
um cintilador de Nal{T%) acoplado a um sistema de contagens monocanal e posteriormente num detector
de germanio-litio acoplado a um sistema de contagens multicanal. O objetivo destas medidss foi a
identificagdo dos diversos radioisdtopos do telirio, cuja probabilidade de presenca nestes residuos
liquidos fdra prevista, teoricamente, no capitulo anterior,

Os espectros gama mostraram que realmente todos os radioisdtopos do teldrio, previstos
teoricamente, se encontram na solug3o residual proveniente do processamento de ‘31,

111.1 — Métodos e Equipamentos

Dos métodos convencionais para tratamento de res/duos radiostivos liquidos, foram estudados o
de troca idnica e 0 quimico.

Os equipamentos utilizados foram os seguintes:

1) Detector Geiger-Miller portétil, para medidas de taxas de exposicio beta ¢ gama, da
Nuciear Chicago, modelo 2650.

2} Cintilador de iodeto de sddio, tipo pogo, acopiado a um sistema de contagem monocansl,
da Nuclear Chicago, modelo 8753.

3) Cintilador de iodeto de sbdio, tipo pogo, acoplado a um sistema de contsgem multicanal
com 512 canais, da Nuclear Chicago, modefo 25601,

4) Detector de germéinio-iitio acoplado a um analisador muiticanal, modelo 5401, fabricado
pafa Hewlett Packard,



11§.2 — Método de Troca ldnica

O estudo da aplicacdo da técnica de troca idnica para tratamento de resfduos radicativos
Ilfquidos contendo radioisdtopos de tellrio foi dividido em duas partes: retencdo em resina anidnica forte
e em catidnica forte.

111.2.1 — Retengiio em Resina Anibnica Forte

Esta retencdo refere-se ao anion telurato (TeO} "), pois o res/duo radioativo proveniente do
processamento de '3'! consiste de solugcdes em que o telurio se encontra na forma de écido teld-
tico (H;TeO,) em meio écido sulfuricol28),

Segundo Hicks(g’, telario hexavalente (Te-Vi) & fortemente retido na resina anionica forte
Dowex-? Decidiu-se estudar a retengdo do anion telurato em resina anibnica forte. Usou-se uma resina
Amberlit» IRA-400, com 8% em DVB, de caracter(sticas semelhantes 3 Dowex-2, em colunas de vidro de
8 mm de didmetro interno contendo 6 m{ de resina Umida, na forma cloreto.

Estas soluges residuais do processamento de '?'1 tém 80 g/2 em 4cido telirico e s8o 3,056 M
em 4cido sulfarico.

Prevendo ja de inicio dificuldades de retencdo ao dnion telurato pela resina, principalmente pela
competicdo do 3anion sulfato, tentou-se sua fixagdo a partir de solugGes diluidas. Para isso a solugdo
original foi diluida para se ter 4,0; 1,0 e 0,5 g/€ em 4cido telGrico.

Cada uma destas foi estudada separadamente e constituiu a solucdo de carga. Procedimento
utilizado: percolou-se a solugdo de carga na coluna (6 mE de resina) com vazdo de 3 mf%/minuto.
Recolheu-se o efluente em fragdes de 3 mf, as quais foram contadas {(contagem total). Por diferenca
entre as contagens do influente e do efluente calculou-se o fator de descontaminagdo ou retencdo dos
isbtopos do telirio na resina,

Em tratamento de residuos radioativos é mais comum expressar estes valores em termos de
Jescontaminacdo. Esta é dada pelo Fator de Descontaminagdo, definido como sendo a relagdo entre as
atividades do residuo antes e apOs o tratamento.

Como a atividade de uma amostra é diretamente proporcional & contagem obtids em um
detector de radiagdo ionizante, foi possive!, apenas conhecendo-se as contagens, determinar os fatores de
descontaminagdo.

111.2.2 — Retengo em Resina Catidnica Forte
Esta retengdo foi estudada, baseada nos seguintes fatos:

1) queo telGrio, em meio 4cido e na presenca de tiouréia, forma um complexo solivel de
cbr amatela‘zz’;

2} recentemente Abrao!" demonstrou que as espécies complexas formadas entre Teldrio-IV
e tiouréia s3o de natureza catidnica.

A reagdo de telirio com tiouréia é muito sens(vel, pois a coloragcdo amarela apsrece em
concentragdes t3o baixas como 2 ppm“’”.

Segundo Nielsch e Giefet‘n'“’, o teldrio tetravalente (Te-|V) reage com tiourdia em poucos

minutos 3 temparatura ambiente enguanto telorio hexavalente somente reage a quente,




Nos experimentas, usou-se uma resina Dowex-50W-X8, catidnica forte, na forma hidrGgenio,
50-100 mesh, Usou-se uma coluna de 8 mm de diametro interno contendo 3 mf de resina.

Como o residuo radiativo o telGrio est§ na forma de telurato (T00: ~), era necessirio reduz(-lo
a telirio tetravalente antes da complexagao.

Para isto, a 10 m{ da solugdo de H,TeO, irradiado (80 g/R), era adicionado 1 mf de cloridrato
de hidroxilamina (25 g/2) e » mistura aquecida a 80° — 90°C durante 5 minutos.

Apods a reducdo do telorio, adicionavam-se 2 m€ de solugcdo 50 g/f de tiouréia. Cinco minutos
apos a adicao de tiouréia, tempo suficiente para a completa formacao do complexo, retirava-se uma
aliquota de 3 m{ e transferia-se para um tubo de contagem. O restante era usado como solugio de carga.

Condicionou-se a resina assim:
1) percolando-se 15 m€ de HCZ 1 M

2) Lavando-se com &gua desionizada até que o excesso de icido fosse retirado.

Iniciavase a percolacio da soluc3do de teldric .om vazao bem baixa até que fosse detectada 2
safida da primeira gota 4cida. Entdo 3 vazdo era ajustada para 3 m/minuto e os efluentes coletados em
tragGes de 3 m{ para contagem.

A retencdo do complexo de telirio na resina catibnica pode ser visuaimente seguida, pois no
topo da coluna logo aparece uma nitida zona amarela e o efluente sai incolor, significando que o
complexo cationico de radiotelurio fica completamento retido na resina.

O estudo de tal retencdo foi feito também por radiometria, como no caso anterior,
determinando-se a porcentagem de reteng3o e o fator de descontaminacao.

111.3 — Método Qufmico

Para este tipo de tratamento de resfduos radioativos, existem métodos convencionais que sio
mais gerais e métodos especiticos para determinados radioelementos. A literatura para ambos os métodos
¢ muito vasta, mas apesar disso, n3o foi encontrado nenhum procedimento especifico para residuos
liquidos cantendo telGrio radioativo.

Para o estudo do método quimico fez-se um levantamento bibliogrdfico completo,
pesquisando-se 0 Nuclear Science Abstracts (NSA), cobrindo o perfodo 1848 — 1976. Foram
encontrados apenas dois resumos”o'zo’ que referenciavam tratamentos quimicos especificos bem
relacionados ao telGrio radioativo.

Baseado em um destes fesumos“m, foi estudado o método aqui descrito para tratamento
quimico especifico de resfiduos I{quidos contendo telGrio radioativo.

O principio em que se baseia 0 método é simples e consiste na precipitacio do telurato de
amdnio em meio alcodlico. Para isto é necessdrio alcalinizar o resfduo, que & &cido, com hidréxido de
amdnio e adicionar 4lcool etflico para que ocorra a cristalizagdo.

Como este  processo  necessita uma operacio de filtracdo apds a precipitacio do telursto de
amdnio, fezse um estudo prévio a “frio”’, isto & com uma solugio de mesmas caracteristicas do efluente
proveniente do processamento de '*' 1, mas contendo 4cido telarico ndo irradiado.
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O processamento quimico'24! do 4cido telirico irradiado, para obtencdo do 211, é feito assim:
80 g de H, TeO, irradiado s3o dissolvidos em 350 mk de solugdo de KOH 2,5 N a temperatura de 60°C.
Apbs isto sdo adicionados 90 mt de H;0, 130 volumes, B0 mf de H,50, 3,6 M e 150 mR de H,50,
concentrado.

Desta mistura o iodo & destilado e o restante é a solugdo residual, com o vofume um pouco
maior por adicdo de agua. Esta é a 4dgua de lavagem dos frascos. O volume residual de cada
processamento é de aproximadamente 1 litro.

Para os ensaios a frio, usou-se 0 mesmo procedimento do processamento quimico para obtencdo
do iodo, excluindo-se a irradiacdo no reator. Nestes experimentos usaram-se 500 m¥ de solu¢do de dcido
telinco de 80 g/t

A seguir, procurou-se conhecer as guantidades minimas de hidréxido de amoénio e etanol,
necessarias para a precipitacao do telurato de aménio.

Para isto, aliquotas de 10 m{ da solugdo de acido telurico ndo irradiado, foram tituladas com
hidréxido de amdnio usando-se fenolftaleina como indicador. Avaliou-se que eram necessirios 5,3 m de
hidréxido de amonio conceritrado para se atingir o ponto de viragem.

A estas aliquotas alcalinizadas, ia-se adicionando etanol, até que ndo houvesse mais precipitagdo
do telurato de amdnio. Em média eram necessarios 1% m{ de etanol para precipitar todo o telurato de
cada aliquota alcalinizada.

Tentou-se determinar por gravimetria o rendimento da precipitagdio do telurato, o que foi
dificultado pela interferéncia do su!fato de potissio que também cristalizava junto com o telurato de
amaonio.

Em vista disto, decidiu-se trabalhar com solucdes ‘‘marcadas’’, isto &, adicionavam-se 3 solucdo
“fria”’, quantidades bem determinazas do efluente radioativo liquido proveniente do processamento de
'31), Assim ndo alteravamos a composi¢do da solugdo e tinhamos a vantagem de poder determinar o
rendimento da precipitagdo de telurato por radiometria.

Esta determinacdo do rendimento foi feita utilizando-se as solugdes ‘‘marcadas’” nas seguintes
proporgdes em volume: 1/50; 1/14; 5; 1/9; 1/1 e também utilizando-se a solugdo radioativa pura.

O procedimento utilizado em laboratério foi o seguinte; a uma amostra de 10 m{ de cada uma
das solugoes marcadas, eram adicionados 5,3 m¢ de hidréxido de aménio concentrado. De cada uma
dessas misturas, eram retiradas alirquotas de 3 m{ e transferidas para tubos de contagens. A cada uma das
alfquotas de 3 mf, eram adicionados 9 mf de dlcool para se conseguir a precipitacio.

A seguir procede-se A filtragdo e o filtrado era evaporado até 3 mf e transferido para tubos de
contagens. Esta evapora¢do era feita pa' » que fosse mantida a mesma geometria de contagem, pois todas
as contagens desde o infcio do estudo foram feitas com 3 mf de amostra. Normalmente era feito
evaporagao até menos de 3 mR e o volume completado com dgua, no préprio tubo de contac:m.

Por contagem antes e apds O tratamento eram determinados os rendimentos das precipitacGes de
telurato de amdnio, assim como os fatores de descontaminacdo correspondentes.

Registrava-se também o espectro de energia gama do telursto de amdnio cristalizeado pars
comprovacdo de que todos os radioisGtopos de telirio tinham sido efetivamente precipitados.

111.4 — Caracterizacdo dos Residuos Sélidos

Quanto aos residuos sOlidos, fez-se apenas espectrometnia gama em amostras de tortas de
di- olugdo e redissolugao do DUS, com o objetivo de verificar se haviam quantidades significativas de
uranio,



CAP(TULO IV

RESULTADOS E DISCUSSAO

Os resultados serdo apresentadus e discutidos na mesma seqiiéncia de itens do capitulo anterior.
Primeiro aqueles obtidos com o método de troca idnica (resinas anidnica forte e catidnica forte), em
seguida aqueles obtidos com o método quimico.

Finalizando o capltulo, sdo apresentados os resuitados da espectrometria gama de residuos

1adioativos solidos. S3o eles o precipitado do telurato de amdnio de tortas de dissolugao e redissolugdo
do DUS.

1V.1 — Resultados do Mitodo de Troca Idnica com a Resina Anidnica Forte

Tabela XX

Fatores de descontaminacdo e retengio de Te-VI em resina amberlite IRA-400

( Contagem gama total
H, TeOq alfquota sol. carga aliquota efluente F.D. retencio
{g/¥) {cpm-bg} {cpm/bg) %
40 183571 139010 1,3 24,3
1,0 37821 30953 1,2 18,2
05 26826 16214 1.6 39,5

Como se pode observar, os fatores de descontaminagdo s3o baixissimos, portanto praticamente
sem sentido do ponto de vista de tratamento de residuos radioativos.

Em vista desses resultados insatisfatbrios fizeram-se entdo apenas algumas determinacdes e no
se estudou a retengdo do telGrio em solucBes de concentragdes diferentes.

Como os anions telurato e suifato s3o retidos pela resina anidnica, a baixa retengio do telurio
devese 3 competicdo do fon sulfato. Resolveu-se entdo fazer uma separagdo do sulfato por simples
cristalizacdo deste em meio alco6lico, como sulfato de potassio. Para isto, procedeu-se da seguinte forma:
a 5mt da solugdo residual proveniente do processamento de '3'), adicionaram-se 20 mf de Sicool
etilico. Separou-se o precipitado por filtragdo e o filtrado foi evaporado até 5 mQ Estes foram dilufdos 8
106 mf com &gua desionizada,resultando assim uma soluglo cuja concentraglo em H; TeO4 era 4 g/R,

Com esta solugdo 4 g/, procedeu-se como nos casos anteriores, percolando-se na resina, O fator
da descontaminacdo foi 1,8.

Como pode-se observar, houve apenas um pequeno aumento no fator de descontaminaglo. Isto,
«»uhm, ndo significa que a retencdo tenha melhorado, pois constatou se que hé precipitacio de telurato
dr potéssio juntamento com o sulfato de potissio, 0 que leva a um falso aumento do fator de
~oscontaminagdo,

Tendo em vista alguns dados obtidos na literatura'®’ sobre a retencdo de Te-VI] em Amberlite
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IRA-400 e sobre a retengio de apenas Tevi!7)

Te-VI & muito baixa. Serviria unicamente para fins qualitativos e ndo para o objetivo deste trabalho que
é o de retengdo quantitativa do teliirio

e nio retencdo de Te-VI, concluiu-se que a retencao do

1V.2 — Resultados do Método de Troca lonica com a Resina Catidonica "orte

Foram feitos alguns ensaios de complexacdo de telurio com tiouréia contr ‘me descrito em
11.2.2 e outros com alteracoes nas quantidades de cloridrato de hidroxilamina e também da tioureia. As
alteraches consistiram nc aumento da quantidade de cloridrato de hidroxilamina (25 g/¢) de 1 para 3 m{
para verificar se haveria melhor reducio de Te-VI a Te-1V; aumentou-se a tiouréia (50 g/¢) de 2 para
3 mV para melhorar a formacio do complexo telUrio-tiouréia em 10 m{ de H, TeQ, (80 y/?) irradiado.

Em ambas as situagoes, o fator de descontaminagdo foi da ordem de 1,3.

Como o efiuente da coluna saia incolor, observava-se que a retencio do complexo na coluna era
boa, pois a solugio do complexo é amarela. Entdo, a complexacdo ou a redugdo ndo estavam sendo
eficientes, pois o fator de descontaminagdo era baixo.

Num dos ensaios em que se usavam 2 m{ de NH;OHHCL e 3ml de tiouréia, houve
cristalizacdo do complexo de telGrio-tiouréia. Os cristais eram de cor amarelo inetalico. Foi feita a
filtracdo e o filtrado percolado na coluna. Também neste caso, o fator de descontaminagdo pela resina
foi 1,3.

Observou-se que adicionando tiouréia diretamente a solugdo de telGrio, na proporcdo de 2 m¢
(0,1 g de tiouréia) para 10 m{ de solucdo radioativa (0,5 g de Te), obtinha-se a mesma coloracdo amarela
caracteristica daquelas solucOes nas quais o telUrio era previamente reduzido tanto com 1 m¢ como com
3 m¥ de hidroxilamina (25 g/f).

Desta otservagao concluiu-se que:
1) a solugdo radioativa j& apresenta telUrio na forma de telui.to (Teog’) além de telurato

(Te024' ), pois houve complexacdo com adicdo direta de tiouréia, antes da redugdo com
hidroxilamina.

2) a redugdo com hidroxilamina nas proporgoes estudadas n3o foi eficiente.

Em vista disso, resolveu-se tentar a reducdo a Te-VI a Te-IV usando-se 3 mf de cloridrato de
hidroxilamina 100 g/t e deixar a solucdo a 80" - 90"C por 15 minutos em banho maria. Ao adicionar
3mf de tiouréia (50 g/f) houve coloragcdo amarela com formacio de um pouco de pd preto e leve
cristalizagdo do complexo de telirio. Feita a filtragdo e percolagio do filtrado pela coluna, o fator de
descontaminagdo relativo a resina foi 1,4,

Observou-se que o efluente, que era incolor, ao ficar de um dia para outro adquiriu leve
coloracdo amarela e ao adicionar tiouréia a coloracio se intensificou e com leve aquecimento ficava bem
mais intensa, havendo ainda cristalizacdo do complexo telirio tiouréia,

Desta observacdo concluiu-se que:

1) a agdo redutora da hidroxilamina é lenta,

2) a quantidade de tiouréia assim como o tempo para complexacdo ndo foram suficientés.

3) a complexaco ¢ Lavorecida com leve aquecimento (407 50°C).



4) quando a concentragio de telrio na solugdo & alta, pode ocorrer a cristalizacdo do
complexo telGrio-tiouréia. '

Em vista destas conclusdes, decidiuse verificar o comportamento de uma solugdo ‘‘marcada’,
isto & 3Imf da solucin de telirio (80 g/f) radioativo foram diluidos a 15 mf, apbs a adicdo de
hidroxilamina e tiouréia. Nesta preparacio aumentou-se a relacio tiouréia-telirio {(m/m) para 4/3.

Foram feitos alguns ensaios nestas condigies e os fatores de descontaminagdo pela resina
cationica forte situaram se entre 1,7 e 2,0.

Aos efluentes incolores que saiam da coluna era adicionada mais tiouréia e ndo havia mais
complexac3o, significando que esta relag3o garantia toda a complexagdo do telurito.

Como o problema principal residia na ineficiéncia do agente redutor, o problema da
cristalizac3o do complexo telirio — tiouréia foi deixado de lado, para se estudar uma reducdo mais
efetiva.

Foram feitos alguns ensaios substituindo-se a hidroxilamina por 4cido ascbrbico, pois este,
mesmo a frio, tem aito poder redutor. Porém os fatores de descontaminacio, apbs adi¢do de tiouréia,
pela resina cationica forte, eram da mesma ordem qu: os anteriores. Fez-se a redu¢do com &cido
ascorbico a quente, trabalhando-se com solugio marcada a 180 (1 m{ de sofug3o de radiotelirio para
80 m¥ de 4gua desionizada). A 10 mR da solugio marcada 180 adicionava-se cido ascorbico sblido,
dissolvendo-o na propria solugdo; que ao ser aquecida apresentava uma coloragdo azulada ténue. Quando
se adicionava tiouréia, obtinha uma coloragdo amarelo esverdeada.

Desta solugdo amarelo esverdeada retirava-se uma aliquota de 3 m{ para contagem e o restante
era percolado. O efluente era homogeneizado e dele retirados 3 m{ para contagem. Nestas condi¢Oes
obtinham-se fatores de descontaminagio da ordem de 1,9,

Com a solugdo marcada 180, fizeram-se as seguintes observa¢des:

1) a adigdo de tiouréia a frio ndo leva & formac¢do visivel do complexo.

2) com uma adicdo posterior de icido ascbrbico, ainda ndo se percebia a formacdo do
complexo.

3) quando esta mistura era aquecida adquiria coloracdo amarela do complexo
telGrio-tiouréia.

4) nestas condicdes ndo ocorre cristalizagdo do complexo telGrio tiouréia,

Entdo concluiu-se que a redugdo deve ser feita a quente, mas como o fator de descontaminaciio
ndo melhorou, este agente redutor também n3o é eficiente.

Concluiu-se portanto que o método da troca idnica em resina catidnica forte & melhor do que
em resina anidnica forte mas ainda n3o & adequado para tratamento do residuo radioastivo tiquido
proveniente do processamento de '*'1,

1V.3 — Resultados Obtidos no Método Quimico
Como pode-se observar, os resultados obtidos neste método sdo muito bons.

Existe uma peguena queda nos valores dos F.D. e Porcentagem de Descontaminag3o observada
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nos dois Oltimos resultados da Tabela XXI; isto porque foi introduzida uma pequena mudificacdo no
procedimento.

Tabela XX
Descqqtaminacio, de telurio irradiado por cristalizacio de telurato de amdnio em etanol
i
Contagem gama total
aliquota de 3 mt aliquota de 3 m¥
H; TeO, antes do tratamento apas o tratamento F.D. Descontaminagdo
{9/%) (cpm-BG) {cpm-BG) (%)
1,57 96768 296 326 99,70
1,57 95662 236 406 99,76
1,57 82989 60 1383 99,93
5,50 318540 375 849 99,89
8,00 485182 353 1374 99,93
40,00 2427581 1568 1548 99,94
80,00 148187 359 412 99,76
80,00 8977599 51123 177 99,49
80,00 6817770 36390 185 9947

Anteriormente 3 modificacio do processo, a adigao de Alcool ao residuo j& alcalinizado, era
feita em 2 etapas, do seguinte modo: a uma aliquota de 3 m{ da solugdo alcalinizada eram adicionados
5 m¢ de slcool, quando entdo ocorria a precipitagdo do telurato de amdnio, jurtamente com telurato de
potassio. Este é pentahidratado e consiste de uma massa gulatinosa branca e mole; em meio alcbolico
inicialmente tem aspecto oleoso e depois cristatiza'??).

Entdo o telurato de amonio, que é um pod branco, era arrastado por esta massa oleosa e quando
esta cristalizava aderindo nas paredes do copo, 2 solugdo ficava Iimpida. Daf, o sobrenadante limpido era
separado; a ele adicionavam-se algumas gotas de NH4OH e mais 4 m{ de 4lcool, quando entdo ocorria
nova precipitagdo. Somente ento era feita a filtracdo e o filtrado evaporado a 3 mR para contagem.

Eliminou-se entdo a fase intermedidria de separacio do decantado, com pequeno prejulzo em

descontaminacdo, pois anteriormente a porcentagem média de descontaminacdo era 99,84% e caiu para
99,45%.

V.4 — Espectrometria Gama dos Reslduos Radioativos Solidos
IV.4.1 — Espectro Gama do Precipitado de Telurato de Amdnio

Pela espectrometria gama do precipitado de telurato de amdnio verificouse que todos os

radioisbtopos de telirio que se encontravam em solugdo estav.w - presentes no precipitado,
As energias identificadas pelo espectio do precipitado e telurato de amdnio s3o mostradas na
Tabela XXII,

Como pode se observar, na Tabela XXI ndo apaecem os 1adioisbtopos "2 ' Te, 127Te, 12%Te,
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131mye 1317 que foram teoricamente previstos. O motivo disto & que sSo todos radioisbtopos de
meia-vida curta e o efluente usado em toda parte experimental tinha no minimo 3 meses de decaimento.

Tabels XXII

Energias identificadas no espectro do telurato de amdnio

Radioisbtopo Energia gama (Kev)
121mT, 212-507 e 573
123myg 89(84)"°) ¢ 150
125myg 26(27.,5)'> ¢ 108
127MTe 417
129m1q 450 - 487 e 696

IV.4.2 — Espectrometria Gama das Tortas de Dissolugdo e Redissolugdo do DUS

Pela espectrometria gama das tortas de dissolu¢io e redissolugdo do DUS, verificou-se que
realmente n3o haviam quantidades significativas de urdnio, pois em ambos os espectros o (nico pico de
intensidade aprecivel estd na regido de 90 Kev. Esta energia poderia ser do 235U ou do 23*Th, mais
provavelmente este Gltimo, visto que o teor de urdnio nestes residuos é insignificante,

Seguiu-se o decaimento radioativo de amostras de ambas as tortas, para determinagdo da
meia-vida do radionuclideo correspondente ao pico na regido de 90 Kev. Isto & mostrado nas
Tabelas XXl e XXIV,

Fazendo-se a determinagdo grafica (Figuras 7 e B) da meia vida do radionuclidec que estd
apresentando pico na regio de 90 Kev, observa-se que se trata do 23*Th, pois o valor da meia vide
encontrada foi de 28,2 dias pela Figura 7 e 25,5 dias pela Figuia 8. O valor exato da meia vida do 134y
é 24,1 dias. As diferencas encontradas pelas Figuras 7 e 8 se devemn ao fato de serem curvas compostas
de lecaimento, pois ras amostras existem outros radioisbtnpos e no espectro gama aparecem outras
energias prbximas do 90 Kev, o que acarreta uma curva de dr:caimento composta.

Como o 22*Th & um radioisbtopo natural de meia vida relativamente curta e evidenciado que as
tortas contém este radionuclideo em baixas atividades, estes residuos sblidos s3o eliminados por simples
enterro.



Tabels XXIH

Decsimento da amostra ds torts resultante ds dissoluclo do DUS
Massa ds amostre : 8 g
Energia gama seguida : 90 Kev

Intervalo de tempo Contagem liquida Intervalo de tempo Contagem lfquids
(< {cpm/6g) (d) (cpm/6g}
0 1257 35 549
1 1215 36 526
2 1180 37 612
3 181 45 - 4
6 1079 56 345
7 1044 67 332
2 748 58 7
22 743 59 317
23 726 62 300
24 693 63 297
27 644 64 286
28 630 65 305
29 615 66 283
30 589 69 268
34 557 70 257
Tabela XX1V

Decaimento da amostra da torts de redissoluclo do DUS
Massa ds amostrs : 6 g
Energia gama seguids : 90 Kev

intervalo de tempo Contagem liquida Intervalo de tempo Contagem Iiquida
(d) {cpm/6g) (d) {cpm/6g)
0 18243 K 7449
1 17633 35 7287
2 17236 36 7108
3 16823 37 6021
6 16653 45 6667
7 16074 66 4397
i 10375 67 4284
2 10126 68 4196
23 8876 69 4113
24 8602 62 3850
27 8912 63 3736
28 86815 64 3650
29 8403 65 3668

30 8172 66 3660
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CAPITULO V
CONCLUSOES E SUGESTOES PARA TRABALHOS POSTERIORES
V.1 — Residuos Liquidos

Pelas quantidades atuais dos res(duos radioativos lliquidos listados na Tabela Xiii, eles podem
ser eliminados ap6s armazenamento para decaimento e posterior diluigdo em 10000 litros de dgua pa-
ra liberagdo no esgoto, pois o armazenarnento maximo serd por um perfodo de 3 meses.

O dnico residuo radiostivo liquido que realmente necessita de tratamento é aquele proveni-
ente do processamento quimico para obtengdo do ''1, pois as quantidades mensais atuais j4 exigem
um periodo de armazenamento de 1B meses para decaimento e ainda diluiggo em 50000 litros de dgua,
para que seja possivel sua liberacdio no esgoto. O que acarreta a necessidade deste extenso perfodo de
armazenamento é a mistura de radiotelGrios de meias vidas longas, que estdo contidos no efluente ra-
dioativo em questdo.

0 '*'1 em si exigiria 3 meses de armazenamento e diluiggo em 10000 litros de égua, para sua
liberacdo a rede de esgotos. Portanto se enquadraria na Tabela XIl.

Do ponto de vista operacional, a técnica de troca idnica seria ideal para o caso, pois simplifica
em muito o tratamento. Necessitaria apenas de 1 tanque para diluigdo do reslduo e uma coluna de tro-
ca idnica, O tanque coletaria os residuos diretamente das proprias fontes e seria conectado 3 coluna e
esta, por sua vez, & rede rle esgotos.

Para se projetar este tratamento, seria necessirio apenas situar a posi¢dio do tangque e
dimensionar as capacidades deste e da coluna de troca idnica, de acordo com as quantidades semanais ou
mensais dos residuos radioativos a serem tratados.

J5 0 método quimico necessitard de um reator quimico completo, com camisa de refrigeracdo,
uma vez que a técnica exige uma neutralizacdo da solugdo residual, que é bem &cida, com hidréxido de
amdnio concentrado; apds a precipitacdo, exige ainda a filtrag3o, além do problema de trabalhar com um
agente inflamavel.

Por outro lado, o método quimico oferece a vantagem de se obter telurato de amdnio sélido,
com o qual, em trabalhos posteriores, pode-se estudar a recristalizag3o do dcido telirico com vistas 3 sua
recuperacdo e a viabilidade de reutiliza¢gdo para obtengdo de 131 Este seria um estudo valido tanto pelo
aspecto de tratamento de residuos radioativos, como pelo aspecto econdmico, pois em maior escala,
pode-se recuperar quantidades aprecidveis de &cido telGrico.

Pelas quantidades futuras os resfduos radioativos listadas na Tabela XIX, pode-se observar que
com excecdo do *'Cr e **S, os demais poderdo ser eliminados pelo procedimento de armazenamento
para rlecaimento e posterior dluicio em 10000 litros de Agua para liberagdo ao esgoto.

V.2 -- Residuos Sblidos

Para os residuns radioativos sohidos, o avaliagdo das quantidades futuras é feita pela
proporcionalidade ao nimero de trabalhadores que manuseiam material radioativo. Admitindo-se que nos
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prébximos 5 anos seja duplicado o niOmero de trabalhadores no IEA que manuseiam materiais radioativos
e, consequentemente, as quantidades futuras de residuos radioativos sblidos sejam duplicadas atingindo
aproximadamente 50 m®/ano, mesmo assim este volume n3o necessita e nem justifica outras técnicas de
tratamento. Poders, portanto ser eliminado pelo procedimento atualmente utilizado, que & o de simples
enterro.

V.3 — Sugestdes para Trabalhos Posteriores

Além da recuperacdo do 4cido telGrico para reirradiagio e obtengdo do '3'l, j§ citado
anteriormente, podemos sugerir:

— Incorporagio do telurato de aménio em cimento, para fixd-lo e posterior eliminac3o.
Neste estudo devem ser analisadas as quantidades de radioisbtopos de telrio que migram
dos blocos de cimento, quando estes entram em contacto com agua.

— Fixacdo direta do efiuente radioativo ifquido, em cimento, analisando de novo a migragdo
dos radiois6topos de telario dos blocos de cimento.

— Fixagdo direta em cimento, dos demais efluentes radioativos |iquidos e suas migracSes dos
blocos de cimento.

Convém salientar ainda que atualmente n3o existem problemas de resfiduos radioativos com
emissores alfa, que geralmente s3o de meia vida longa. Mas, com o programa de desenvolvimento do
IEA, colocando em opera¢3o novas usinas piloto com a finalidade de dominar a tecnologia do elemento
combustivel, este tipo de residuo poderd tornar-se importante e fazer com que novas consideracdes e
esturos sejam colocados em pratica.

ABSTRACT

An evaluation of present and future production of radioactive waste in several departments of the Instituto de
Energia Atdmica has been done. Taking into account this evaluation, the criteria for disposal and convenient trestment
technique have been studied.

The most critical form of liquid radioactive waste is that of l:"l processing because high concentration of
radiotellurium always accompanies this form of waste, lon Exchange and Precipitation Techniques were used to study
this waste processing.

Two kinds of resins were used by the ion exchange method: the strong anionic end the strong cationic.
Quantitative tellurium retention has not been ettained by the ion exchange method using either resins.
- A —— e T B ALE " .

The technique of precipitation of radioactive tellurium as ammonium tellurete was siso used, allowing us to
obtain more than 99% of tellurium removal.

The remaining radioactive wastes can be eliminated using the storage for decay criteria with further releess to
the sewers in the case of liquids and burial in the case of solids.
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