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SUMARIO

Na fissao do uranio formam-se muitos produtos de fissao, que por apresentarem deter-
minadas caracteristicas nucleares, tais como meia vida longa e alto rendimento de
fissao, sao importantes do ponto de vista de disposigao de rejeitos radioativos ou
para serem utilizados como fontes de radiagac. Um dos produtos de fissao que apre-
sentam essas caracteristicas & o 137cs.

Com o objetivo de colaborar para a solugao dos problemas de disposigao de rejeitos
radioativos, estao descritas mo presente trabalho as condigoes de solidificagao de
solugoes radioativas de 137¢cs, convertendo o césio em um composto solido, que servi-
ra de material de partida para uso como fontes de radiagao gama.

Vérios matodos foram aqui_estudados para a solidificagao de 137Cl, a_saber: evapora
gao, vitrificagao, adsorgao em trocadores inorganicos e coprecipitagao.

ABSTRACT

Of the many fission-products formed in the fission of uranium, some are of

sufficiently long half-life and formed in sufficient yield to be of major importance
from the standpoint of long-term waste disposal or retention, or for recovery for
utilization as radiation sources. One of the most important fission-products is 137Cs)

This paper describes some processes such as, evaporation, vitrificatiom, adsorption
on inorganic fon exchangers and coprecipitation, which were employed for the solidifi
cation of 137Cs, as a step in a waste treatment program,

The purpose of this work was to convert cesium into a solid compound (137cs pellet)
for use as a gamna radiation source.
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Introduiio

Um dos maiores problemas no campo da energia nuclear se refere a disposi
cao de rejeitos radioativos.

Rejeitos radioativos com atividade suficientemente baixa podem ger des-
carregados diretamente no ambiente, Se a atividade do rejeito estiver em
nivel superior ao permissivel este deve ser estocado de modo seguro a
fim de evitar qualquer possibilidade de contaminagao do ambiente ou sera
submetido a tratamento quimico para concentrar e solidificar os radionu
clideos. -

A recuperagao de produtos de fissao, particularmente a remogao de 3¢,

e 90sr de rejeitos radioativos, pode ser considerada no tratamento de
rejeito.

0 conceito comum & que se esses radioisotopos de meias vidas longas sao
retirados do rejeito, este pode ser facilmente disposto depois de um _pe
riodo de estocagem relativamente curto duran.e o qual outros radxo1soto
pos de meias vidas curtas decaem para niveis perm1|s1ve1s de atividade e
tnmbem reduzem os problemas de disposicso de rejeitos radioativos em re

lagao & geragao de calor.

Varios pesquisadores tem desenvolvido métodos para a separagao de 137Cs

de rejeitos rad1oat1von, obtendo-o em uma forma adequada para a produgao
de fontes de césio.

Enomoto e colaboradores( ) descrevem a preparagno de uma fonte de cesio
usando um zeol1to sintetico. O trocador e yrensldo para formar uma pasti
lha, a qual & impregnada com solugdo de 13/Cs e aquecida em alta tempera
tura (1100°C) para formar uma fonte ceramica.

Smit e colaboradores( ) tem utilizado o fosfomolibdato de amonio (AHP)co
mo trocador catidnico efetivo para a remogao e solidificagao de cesio de
solugoes radioativas.

3

Para a produgao de fontes seladas de 137C., Jones evapora s solugao
radioativa contendo o cenio ate a secura com a formagao de CsCl(pd),

po de_cloreto de césio e comprimido para formar as past11hns de 137C|
que sao a seguir encapsuladas, Empregando a8 mesma tecnica, Warner(4) pro
cede a tranlferencxa de solucoes radioativas de césio para um evaporador
eca soluglo € concentrads ate um determinado volume. O liqu1do concentra
do c transferido para formas individuais de platina e levado 3 lecurnpoﬂ
agao de raios infra-vermelhos.

Para o descnvolvimento de uma fonte vitrea de cesio, Ottinger e colabora)
dores(5) procedcn 3 precipitagao de c@sio com tetrafenilborato de sddio.|
0 precipitado @& calcinado e misturado com silica a temperaturas elevadas
(12009C) para produzir o borosailicato de cesio. Nesta etapa ocorrem eva
poragao, denitragao, sinterizagao e formagao da fonte vitrea.

Na frea de Radioquimica do IPEN-CNEN/SP vem sendo desenvolvida ums linha
de pesquisss que tem como objetivo a recuperagso de produtos de fissao
de rejeitos radioativos,

Cusha e Andrade e 8i1va(®) apresentan un procedimento radioquimico para
a separacio de 137Cs de soluqocl simuladas do processo Purex, com o em-
prego dos trocadores inorganicos sIlica gel e fosfato de zireconio,

Dando prosseguimento s essa linha de ‘estudos, foram definidas no ptllﬁd
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te trabalho as condigoes de solidificagao do 137Cs, recuperados de solu
goes de rejeitos radioativos, convertendo o c€sio em um composto sélido,
que servira de material de partida para uso como fontes de radiagac ga-
ma,

Varias técnicas foram estudadas, preliminarmente para a solidificagao de
solugoes de 137Cs, a saber: evaporagao, vitrificagao, adsorgao em troca-
dores inorganicos e coprecipitagao.

Parte Experimental

A solugao simulada do_processo Purex contendo uranio e os produtos de
fissao 137Cs, OSr, 2r, 95Nb, 106Rry e lb4ce & percolada por uma coluna
de silica gel onde ficam adsorvidos os elementos zirconio e niobio. Para
a separagao do césio dcs demais produtos de fissio a solugao efluente da
coluna de silica gel & percolada pela coluna de fosfato de zirconio, que
€ _um trocador seletivo para césio. O césio & eluido da coluna com solu-
¢ao de acido nitrico 6M,

0 13703 recuperado de solugoes simuladas do Processo Purex esta presente
em 500 ml de solugao 6M em acido nitrico e sua concentragao & 10-5M,

Pensou-ge inicialmente que o método mais simples de solidificagao do

37cs seria a evaporagao da solugao, por agao de raios infra-vermelhos ,
obtendo um produto seco e solido. Porém, os resultados mostraram que o
processo nao & viavel, uma vez que as perdas de cesio variaram de 40 a
60%.

Bageando-se no trabalho do Ottinger e colaboradores(s), foram feitos va-
rios experimentos com o objetivo de produzir fontes vitreas de césio. Os
resultados experimentais foram positivos em relagao a obtengio do vidro
de borossilicato de césio, porém ha dificuldades praticas que devem ser
consideradas ao se adotar esta técnica para a solidificagao do césio. A
fusao do precipitado de tetrafenilborato de césio com a silica tem que
ser feita em formas individuais de platina a temperatura de 1150°C, Con
siderando a produgao de fontes de césio de 4 mm de dimetro por 4,5 mm
de altura, ha dificuldade na transferencia de pequenas porgoes de massa
(50 mg) para cada forma, que sao de elevado custo e nao recuperaveis. Ou
tro aspecto a ser considerado, € que para ocorrer a formagao do precipi-
tado de tetrafenilborato de cesio ha necessidade de diminuir a acidez da
solugao contendo o césio de 6 Molar para 0,1 Molar, o que cificulta a
precipitagao do césio por estar presente em quantidade muito pequena.

Para o estudo da adsorgao do,137Cs enm trocadores inorganicos, foram uti-
lizados o fosfato de zirconio (zp), o pentoxido de antimonio hidratado
(HAP), e o fosfomolibdato de amonio (AMP).

Os trocadores inorganicos foram usados sob a forma de po(experimentos em
“batch") e sob a forma de pastilhas que foram obtidas prensando-se o tro
cador com varios aglomerantes (teflon, PVA, s{lica e alumina). As condi-
goes experimentais de impregnagao de solugoes de 137Cs em pastilhas fo-
ram baseadas no trabalho de Enomoto e colaboradores(l),

Foi estudads a influéncia da composicao da solugao e das condigoes de
producao das pastilhas (natureza e quantidade do aglomerante, temperatu-
ra de sinterizagao) na adsorgao do césio. Os resultados obtidos mostra-
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ram que este metodo nao é viavel para a solidificagao de 13703, uma vez
que a adsorgao do cesio foi muito baixa.

No estudo da solidificagao de 137 Cs por me1o da tecnica de coprec1p1ta-
gnoi foi escolhido como coprec1p1tante do cesio o AMP. Na solugao conten

7Cs_procedeu-se a s1ntese do AMP como descrxto por Terada e colabo
radores(7 1 ea coprecipitagao obtlda para o césio foi de 90Z. Apos a co
precipitagao, o AMP contendo 137Cs & misturado com o teflon (1:1) e com
o emprego de uma prensa hidraulica obtém-se pastilhas de 137Cs.

Discussao
—iscussao

Levando~se em consideragao o rend1mento de recuperagao obtido _para o
137cg e a simplicidade das operagoes quimicas, a coprec1p1tagao do cesio
com o AMP mostrou ser um metodo eficaz para a solidificagao de 137¢s,

A aplxca;ao deste métod~ para a solidificagao de 137¢cs & Gtil na disposi
gao de reJeltos de alta atividade, uma vez que elimina um produto de fls
sao de meia vida longa, s1mp11f1cando a disposigao dos constituintes re
manescentes do rejeito, O ceésio solidificado com o AMP na forma de YaStI
lhas, constitui o material de partida para a produgao de fontes de 137Cs,
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