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RESUMO

A minimizacdo de rejeitos radioativos e parte fundamental no seu gerenciamento. Rejeitos
gerados em usinas nucleares, classificados como de baixo e médio niveis de radiacdo podem
ser armazenados durante centenas de anos, ocupando espago nos depdsitos iniciais e finais,
além de aumentarem o0s custos de transporte e deposicdo, tornando essencial a reducdo do
volume néo s6 na geracdo do rejeito bruto, mas também no seu tratamento. Como forma de
identificar um método que produza o menor volume de rejeitos, foram comparados trés métodos
de imobilizacao de rejeitos: cimentacdo, betuminizacao e secagem direta em tambor. Para cada
método foi realizada uma simulagdo, baseada na geracao de rejeitos de uma usina PWR. Os
rejeitos selecionados foram: concentrado do evaporador e resinas de troca idnica exauridas do
sistema primério. Para realizagdo desta simulacdo foram obtidos na literatura dados de
incorporacdo de usinas que utilizam esses trés métodos. Como resultado verificou-se que a
secagem direta em tambor promove a maior reducdo do volume rejeitos apds o processamento,
porém este trabalho demonstra que a reducdo ou aumento do volume apos a imobilizacdo esta
relacionada ndo s6 aos graus de incorporacdo, mas também aos tipos de embalagens utilizadas
durante o processo.

Palavras-chave: Minimizacdo de Rejeitos Radioativos, Métodos de Imobilizacdo de Rejeitos
Radioativos, Gerenciamento de Rejeitos Radioativos.



ABSTRACT

Reduction of radioactive waste is a key part of its management. Waste generated in nuclear
power plants, classified as Intermediate and Low Level Waste, can be stored for hundreds of
years, taking up space in the initial and final deposits, increasing transport and deposition costs.
It makes essential to reduce volume not only in generation of raw waste, but also in its
treatment.In order to identify a method that produces the smallest volume of waste product,
three immobilization methods were compared: cementation, bituminization and in drum drying
system. For each method, a simulation based on the waste generation from a PWR plant was
performed. The selected wastes were: evaporator concentrate and exausted ion exchange resins
of the primary system. To perform this simulation, data from the incorporation of plants using
these three methods were obtained in the literature. As a result it was found that in drum drying
system promotes the highest reduction in waste volume after processing, however this work
shows that the reduction or increase in volume after immobilization is related not only to the
incorporation, but also to the types of packaging used during the process.

Keywords: Radioactive Waste Minimization, Radioactive Waste Immobilization Methods,
Radioactive Waste Management.
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1. INTRODUCAO

Residuos sdo gerados pela sociedade humana desde a pré-historia até o presente e, sem
duvida, irdo acompanhar nosso futuro. Historicamente, a sociedade tem sido descuidada no que
diz respeito ao gerenciamento dos residuos que produzimos. Deposi¢do no habitat circundante era
uma pratica usual com pouca preocupacdo com o meio-ambiente. Entretanto, hoje existe um
entendimento que o gerenciamento de residuos de maneira adequada é fundamental para a

preservacdo do planeta, consequentemente, para geragdes futuras (OJOVAN, 2005).

Nesse contexto, em 2010, foi sancionada a lei 12.305 (BRASIL, 2010), que instituiu a
Politica Nacional de Residuos Sélidos que tem como principais objetivos a reducdo, destinacédo e
reutilizacdo dos residuos gerados, bem como estabelecer responsabilidades compartilhadas entre
os geradores. Apesar desta lei ndo ser aplicavel a geréncia de rejeitos radioativos, que tém seus
critérios estabelecidos pela Comissdao Nacional de Energia Nuclear, CNEN, na Norma CNEN NN
8.01 (CNEN, 2014), os principios basicos sdo os mesmos devendo os rejeitos radioativos ser
classificados, segregados, minimizados, acondicionados e destinados corretamente pelos seus

geradores.

Segundo a Norma CNEN NN 6.09 (CNEN, 2002), rejeito radioativo é definido como
“qualquer material resultante de atividades humanas, que contenha radionuclideos em quantidades
superiores aos limites de isencdo especificados na Norma CNEN-NE-6.02, e para o qual a
reutilizacdo é impropria ou ndo prevista”. Diferente dos residuos convencionais, os rejeitos
radioativos ndo podem ser reutilizados, aumentando a importancia da minimizagdo do volume

gerado nas diversas atividades econémicas envolvendo a area nuclear.

Segundo o Relatério Nacional Brasileiro (BRASIL, 2017), no Brasil existem diversos
geradores de rejeitos radioativos, dentre eles: usinas nucleares, institutos de pesquisa, reatores de
pesquisa, mineracao de uranio, producdo do combustivel nuclear, medicina nuclear, producgéo de
radio-farmacos, etc. Em um futuro préximo, outras duas atividades importantes serdo adicionadas
as anteriores como a operacdo do submarino nuclear e do reator multipropdsito brasileiro (RMB).
Todas essas atividades necessitam de politicas proprias de gerenciamento, que estejam de acordo
com a legislagéo vigente, visando sempre a minimizagao dos rejeitos gerados de maneira segura e

eficaz.
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Programas de minimizacdo da geracdo de rejeitos radioativos foram amplamente
implementados nas décadas de 70 e 80. A maior parte deles produzidos proveniente da geracao de
energia elétrica de origem nuclear, que séo rejeitos de baixo e médio niveis de radiacdo (RBMN).
Esses programas reduziram em 10 vezes a geracdo desses rejeitos em um periodo de 20 anos,
diminuindo volume a 100 m3/GWe. Como resultado desses programas, o volume de rejeitos
gerados por uma usina nuclear tornou-se muito menor comparado a uma usina termelétrica que

utiliza combustivel féssil para produzir a mesma quantidade de energia (OJOVAN, 2005).

Apos a construcdo do depdsito final de rejeitos radioativos de baixo e médio niveis de
radiacdo (RBMN) pela CNEN, deverdo surgir novos critérios de aceitacdo para 0 armazenamento
dos rejeitos, como qualidade do produto final, tipo de embalagem, matriz, etc. A escolha de um
método de tratamento que ndo seja compativel com as praticas internacionais pode acarretar, além
da elevagéo de custos devido ao reprocessamento, 0 aumento significativo do volume de rejeitos

gerado durante a operacéo da central.

Segundo Eletric Power Research Institute (EPRI1,1994), a adocdo de praticas modernas no
gerenciamento de RBMN podem ser muito vantajosas do ponto de vista econdmico. Diversas
usinas nucleares tém reavaliado seus programas nesse sentido e, como resultado, perceberam uma
reducdo significativa nos custos, fonte e volume final. Como exemplo, a figura 1 mostra uma
andlise qualitativa entre duas plantas que, inicialmente, tinham a mesma producédo anual de RBMN
(6000 ft3). Apos a implementacdo de um programa de reducdo de volume em ambas, a planta A
conseguiu reduzir o volume de rejeitos para uma taxa anual de 1000 ft® em apenas 30 dias. Ja para
a planta B foram necessarios de 6 a 8 meses para atingir uma taxa anual de 2500 ft3 de reducéo.
Como resultado, a planta A tem custos significativamente menores que a planta B na gestéo de
rejeitos. Comprovando assim que investimentos em tecnologias de reducéo de rejeitos podem ser

vantajosos economicamente, principalmente, a longo prazo.
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Figura 1. Comparacdo entre dois programas de gerenciamento de RBMN (EPRI, 1994).

Embora o Brasil disponha apenas de duas centrais nucleares, o que dificulta investimento
e acesso a novas tecnologias, algumas praticas bem sucedidas foram aplicadas nessas centrais.
(MONTE ET AL, 2007), apresentaram algumas a¢des de baixo custo que foram implementadas
nas usinas de Angra 1 e 2 e obtiveram bons resultados na reducéo de rejeito sélido, aumentando
desta forma a vida util do depdsito inicial da central e, consequentemente, reduzindo os custos da
transferéncia para o repositério final. Eles citam também a existéncia de processos avancados em

outros paises, 0s quais suas aplicabilidades no Brasil estdo pendentes de avaliacao.

A falta de tecnologia no mercado nacional, aliada ao alto custo da importacao de servigcos
e o fato do deposito final ainda ndo estar em operacdo fazem com que os rejeitos gerados pelas
usinas de Angra tenham que ser tratados dentro do proprio sitio, desde o acondicionamento até a
deposicdo inicial. Desse modo, torna-se imprescindivel que os métodos de tratamento de rejeitos
adotados pelas usinas estejam de acordo com a realidade brasileira, tendo sempre como objetivos
principais a reducdo de volume e atendimento aos critérios de aceitagdo para fins de deposicao
final.

Neste trabalho estdo descritos os principais RBMN gerados em usinas nucleares, bem como
0s processos de geracdo, caracterizacdo, classificacdo e tratamento. Foram estudados trés métodos

de tratamento de rejeitos radioativos: cimentagdo, betuminizagéo e secagem direta em tambor. Por
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meio de dados obtidos na literatura e em pesquisa de campo, estudou-se o volume de rejeito
radioativo gerado por cada técnica ap0s o tratamento de concentrado do evaporador e resinas de

troca ibnica exaurida, que sdo RBMN produzidos em usinas nucelares.
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2. OBJETIVOS

2.1 Objetivo Geral

Realizar uma analise comparativa entre as técnicas de processamento de rejeito radioativo
de imobilizacdo em cimento, betume e em secagem direta em tambor (auséncia de matriz), visando
a estabelecer o volume final de rejeito gerado apds o tratamento de concentrado do evaporador e
resinas de troca ibnica exauridas produzidas em uma usina nuclear com reator a agua pressurizada
PWR.

2.2 Objetivos Especificos

e Estabelecer o processo de tratamento, dentre os selecionados, onde € possivel produzir a
menor quantidade de rejeito possivel e que atenda aos critérios de aceitacdo estabelecidos
nacional e internacionalmente.

e Utilizar a experiéncia operacional de usinas nucleares como base para o célculo
comparativo de geracdo de rejeitos ap6s o tratamento.

e Descrever 0s processos de tratamento de rejeitos de cimentacgdo, betuminizacgdo e secagem

direta em tambor.
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3. FUNDAMENTACAO TEORICA

Neste capitulo sdo apresentados uma breve descri¢ao da tecnologia nuclear de reatores PWR,
0 mecanismo de producdo de radionuclideos nesses reatores e os diferentes tipos de rejeitos

radioativos formados em funcéo de sua remogao.

Também sdo apresentados aspectos gerais do gerenciamento destes rejeitos, como
caracterizacdo, classificacdo e métodos de imobilizacdo em cimento, betume e em embalagens de

alta integridade.

3.1 Perspectivas da energia nuclear no mundo

Embora os trés maiores acidentes na historia (Three Mile Island, Chernobyl e Fukushima)
trouxessem severos danos no desenvolvimento da energia nuclear para maioria dos paises,
interrompendo o seu desenvolvimento em curto prazo, em uma perspectiva de longo prazo, o

futuro da energia nuclear ainda é promissor. (GU, 2018).

Durante a ultima década, crescentes preocupacdes a respeito do preco e seguranca no
suprimento de combustiveis fosseis, mudancas climaticas e o crescimento da demanda energética
de paises desenvolvidos e em desenvolvimento contribuiram para um ressurgimento do interesse
mundial em energia nuclear (KESSIDES, 2012; JEWELL, 2010).

Conforme o grafico da figura 2 e segundo projecdes da Agéncia de Energia Nuclear (NEA),
em um cenario no qual as pesquisas climaticas recentes indicam um aumento de 2 °C na
temperatura média da Terra, serdo necessarios um aumento de 11% em 2011 para 17% em 2050

da participacdo da energia nuclear na matriz energetica global (NEA, 2015).
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Figura 2. Capacidade de geragdo nuclear em um cenério por regido (NEA, 2015).

Outro aspecto importante para o desenvolvimento da energia nuclear no mundo € aceitacdo
da opinido publica. Uma pesquisa realizada em 2010 mostrava que mais de dois tercos dos
participantes afirmaram que seus paises deveriam utilizar ou aumentar o uso da energia nuclear
(KESSIDES, 2012). Porém, o acidente de Fukushima mudou rapidamente esse cenario, uma nova
pesquisa realizada em 2011 mostrou que 62% dos participantes eram contra 0 uso da energia
nuclear. I1sso demonstra a importancia de reduzir a quantidade de rejeitos gerados como forma de
mostrar a sociedade que os impactos adversos do uso da energia nuclear séo minimos perante 0s

beneficios relacionados ao seu uso.
3.2 Tecnologia Nuclear

Assim como uma termoelétrica convencional gera eletricidade por meio do aproveitamento
da energia térmica liberada pela queima de combustiveis fdsseis, o reator nuclear produz e controla
a liberag&o de energia pela da fisséo de certos &tomos. Esse processo é conhecido como rea¢do em
cadeia (POULLIKKAS, 2013), onde néutrons sdo emitidos como produtos da fissdo nuclear, que
por sua vez induzem a fissdo nuclear de outros &tomos fisseis, como uranio-235 e plut6énio-239,
que liberam mais néutrons e assim por diante. A reacdo em cadeia pode ser descrita por um fator
multiplicativo, denominado como k, que é definido pela taxa de numero de fissdes em uma geracéao
dividido pelo nimero de fissdes na geracdo seguinte (LAMARSH; BARATTA, 1983). A figura 3
mostra uma representacdo esquematica da reacdo em cadeia.
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Figura 3. Representagdo esquematica da reacdo em cadeia provocada por fissdo nuclear LAMARSH; BARATTA,
1983).

Como descrito, a reacdo em cadeia é proporcional a quantidade de néutrons, logo, para que
seja controlada, deve-se conter a quantidade de néutrons que estd sendo gerada no reator. Eles
podem ser removidos de duas maneiras: reacfes nucleares de absor¢do ou escape da superficie do
reator. Quando a soma das taxas de absorcao e escape sdo exatamente iguais as taxas de producao
de néutrons, o reator esta critico. Como o escape de néutrons esté relacionado com a geometria do
reator, o controle da reacdo em cadeia € realizado utilizando-se absorvedores de néutrons, que
podem estar dissolvidos no refrigerante do reator (normalmente utiliza-se soluces de acido
borico) ou por meio de barras de controle fabricadas com materiais absorvedores de néutrons, que
séo introduzidas ou retiradas do reator dependendo da necessidade de se aumentar ou diminuir a
energia provocada pelas reacdes de fissdo (LAMARSH; BARATTA, 1983).

Em um periodo curto da histéria da energia nuclear, varios tipos de reatores foram
propostos para producdo de vapor (LAMARSH; BARATTA, 1983). Segundo os principios
utilizados para producdo de energia elétrica por meio da energia nuclear sdo os mesmos para a
maioria dos reatores. A energia liberada pela fissdo continua dos atomos é aproveitada para
aquecer um gas ou agua e, posteriormente, utilizada para producdo de vapor. A energia cinética do
vapor é utilizada para movimentar as turbinas, que por usa vez irdo girar o eixo do gerador elétrico
para producéo de energia elétrica (POULLIKKAS, 2013).
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Os sistemas de reatores a poténcia dividem-se em cinco tipos (LAMARSH; BARATTA,
1983):

(a) Reatores a agua pressurizada (PWR — Pressurized Water Reactor) e reatores a agua
fervente (BWR — Boiling Water Reactor);

(b) Reatores a agua pressurizada evolucionarios, contém os mesmos elementos basicos de um
PWR, porém com melhorias significantes;

(c) Reatores a agua fervente evolucionarios;

(d) Reatores moderados a 4gua pesada;

(e) Reatores resfriados a gas;

Atualmente, existem 453 usinas nucleares em operagéo e 55 em construgdo (IAEA, 2019).
Dentre os reatores em operacdo 65% sao do tipo PWR e dentre os que estdo em construcao, este
numero chega a 83% (IAEA, 2018). Os reatores nucleares de Angra 1 e Angra 2 e futuramente
Angra 3 utilizam esta mesma tecnologia. Devido a essa predominancia, o presente trabalho so

entrard em detalhes em projetos de reatores do tipo PWR.
3.3 Reatores a 4gua pressurizada (PWR)

Reatores do tipo PWR foram um dos primeiros projetos desenvolvidos comercialmente nos
Estados Unidos (fabricado pela empresa Westinghouse). Esse tipo de reator é utilizado em navios
e submarinos com propulsao nuclear LAMARSH; BARATTA, 1983).

O refrigerante do sistema primario consiste em um arranjo de multiplos loops ao redor do
vaso do reator. Projetos de 2, 3 e 4 loops tém sido construido ao longo dos anos, sendo 0s mais
comuns os de 3 e 4 loops. Conforme demonstrado na figura 4, em um reator tipico de 4 loops, cada
um possui um gerador de vapor e uma bomba de refrigeracdo do reator (TODREAS, KAZIMI,
2012).
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Figura 4. Arranjo de um sistema primario de um reator PWR de 4 loops (TODREAS, KAZIMI, 2012).

Em um PWR, a agua, além de refrigerante, € utilizada como moderador, ou seja, por meio
de multiplas colisGes entre atomos de hidrogénio presentes na agua, 0s néutrons perdem energia
passando de néutrons rapidos para néutrons térmicos que é a regido de maior probabilidade de
ocorréncia da fissdo nuclear para atomos fisseis como Uranio-235 e Plutbnio-239, que sdo

utilizados em grande parte das usinas PWR no mundo.

O uso da 4gua como moderador é uma caracteristica importante de seguranca de PWR.
Como o aumento da temperatura causa a expansdo da agua e a torna menos densa e, dessa forma,
reduz as colisdes com néutrons rapidos, reduzindo assim o nimero de fissGes, a reatividade do
reator e, consequentemente, produzindo menos calor. Essa propriedade € conhecida como
coeficiente negativo de reatividade e tornam os PWR muito estaveis (POULLIKKAS, 2013).

A maior desvantagem de utilizar &gua leve como moderador € seu ponto de ebuli¢do que é
relativamente baixo para altas temperaturas de operacdo do sistema primario em uma usina

nuclear. Para ndo ocorrer a vaporizacgao, € necessario pressdes de operacéo elevadas, da ordem de
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150 bar. A vaporizacdo da &gua em um PWR ocorre no lado secundéario do gerador de vapor, ao

contrério de reatores do tipo BWR onde a agua vaporiza no nucleo do reator (SANTOS, 2014).

Na figura 05 € representado um esquema simplificado de uma usina do tipo PWR. A grande
diferenca em relacdo a usinas do tipo BWR é a troca de calor indireta devido a utilizagdo de
geradores de vapor. Apesar de reduzir a eficiéncia da planta, a grande vantagem desses tipos de
reatores sdo as barreiras existentes entre o material radioativo e 0 meio ambiente em funcgéo do

isolamento entre o lado primario e o lado secundario (SANTOS, 2014).

~14

L Rf;'ator 8. Bomda de Refrigeracio

2. Nacleo . 9. Turbo Gerador

3. Contencdo . 10. Condensador

4. Gerador de \"apor 11. Refrigerante do Primario
5. Secador de Vapor 12. Perna Fria

6. Perna Quente 13. Vapor

7

. Bomba de Agua de Alimentacao 14. Condensado

Figura 5. Esquema de uma usina do tipo PWR (WILLIS, 1967)

3.4 Geréncia de Rejeitos

Os rejeitos radioativos devem ser gerenciados de maneira a ndo impactar as futuras
geracdes, ou seja, as geracdes que os produzem devem buscar solugdes seguras, praticas, e
ambientalmente aceitaveis para um gerenciamento de longo prazo. Sistemas de gerenciamento de
rejeitos tem um papel fundamental para que estas solucdes sejam implementadas em todos o0s

estagios, desde a geracdo até deposicdo. (IAEA, 2008).

A geréncia de rejeitos € dividida em etapas, e 0 atendimento de cada dependera do tipo de
rejeito a ser gerenciado. As principais etapas do gerenciamento de rejeitos radioativos sdo (IAEA,
2008):
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(a) Geragéo

(b) Pré-Tratamento;

(c) Caracterizacao;

(d) Tratamento;

(e) Acondicionamento;

() Armazenamento;

(g) Controle de descargas;

(h) Limites de Isengéo;

(i) Embalagens;

(j) Transporte dos embalados de rejeito;
(k) Anélise de seguranga;

(I) Autorizacdo do 6rgéo regulador;

No Brasil os critérios gerais e requisitos basicos de seguranca e protecdo radioldgica
relativos a geréncia de rejeitos de baixo e médio niveis de radiacdo bem como rejeitos de meia-
vida muito curta estdo descritos na Norma CNEN NN 8.01 (CNEN, 2014).

3.5 Formacéo de radionuclideos em um PWR

Termo fonte é definido como a quantidade e a composicao de material radioativo liberado
em uma instalacdo nuclear, como, por exemplo, rejeitos radioativos enviados para um deposito
final (IAEA, 2003). Termo fonte estd diretamente associado a formacdo de grandes quantidades
de radionuclideos durante a operacdo de um reator nuclear em que apds sua formacao no nucleo,
esses sdo transportados pelo refrigerante do reator e depositados por todo circuito primario, sendo
responsaveis pelos campos de radiacdo presente em tubulacdes e equipamentos. Para manter 0s
valores das taxas de dose 0s mais baixos possiveis para os trabalhadores de uma central nuclear,
sdo necessarios a utilizacdo de processos fisico-quimicos para remocdo destes radionuclideos,

obtendo como produto desses processos 0s rejeitos radioativos.

Estes radionuclideos podem ser classificados em dois principais grupos de acordo com 0s
mecanismos de formagdo (PROVENS, 2002):

e Fissdo e ativacdo do combustivel nuclear;

e Produtos de corrosao ativados;
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3.5.1 Fisséo e ativacdo do combustivel nuclear

Durante a operacéo do reator, as reagdes de fissdo nos elementos combustiveis produzem
um grande numero de produtos radioativos. Grande parte destes produtos ficam retidos no
encamisamento do combustivel, porém, em caso de falhas ou defeitos, uma pequena por¢do sera
liberada no refrigerante do reator. Dentre os produtos liberados estdo os ndo-volateis como Ba, Sr,
Ce, Pr, Zr, Ru, gases nobres e actinideos, que, normalmente, ndo migram para fora das varetas de
elemento combustivel integro. A quantidade liberada também depende do tamanho e da posi¢édo
da falha (DONG et al, 2018).

Pequenas quantidades de material fissil liberadas no priméario podem causar sérios riscos
de contaminacdo por emissores alpha. Além disso, o fato de os actinideos apresentarem a
propriedade de se depositarem nas superficies dos equipamentos e tubulacées, sua medicéo durante
a operacdo da usina é muito dificil. Como forma de identificar uma falha de elemento combustivel,
foi proposto um modelo de acompanhamento da evolucgéo da atividade do lodo-134 no refrigerante
(BENFARAH ET AL, 2015). Na figura 6, € mostrado um mecanismo de liberacéo de gases nobres

por meio de uma falha de elemento combustivel.
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Figura 6. Mecanismo de liberacdo de gases nobres por meio de falhas de elementos combustiveis (NUCLEN, 1998).

Falhas de elementos combustiveis podem ser minimizadas por meio de um cuidadoso
controle quimico do refrigerante, variacbes de poténcia e prevenindo a entrada de materiais

estranhos durante parada para recarregamento ou manutencéo (Y1M; OCKEN, 2001).

Além da falha, outra maneira de ocorrer presenca de produtos de fissdo no refrigerante do
reator é por meio da contaminacdo de éxido de uradnio (UO2) na superficie das varetas dos
elementos combustiveis, que pode ocorrer durante a fabricacdo. Neste caso, ao passar pelo nucleo
do reator, o U-235 sofre ativacdo neutrdnica, onde, além da fissdo, pode sofrer captura de néutrons,
liberando elementos transuranicos no refrigerante. A figura 7 mostra um dos principais processos

de formagdo desses elementos transuranicos no nucleo (NUCLEN, 1998):
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Figura 7. Formac&o de elementos no nlcleo por meio de reagdes de captura de néutrons e decaimentos beta
(NUCLEN, 1998).

3.5.2 Produtos de Corrosao Ativados

Apesar de um rigoroso controle quimico do refrigerante e a utilizacdo de ligas metalicas
de alta resisténcia, mesmo que minimizados, processos corrosivos ocorrem em todo circuito
primario. Os produtos de corrosdo sdo transportados pelo refrigerante e ao entrarem em contato
com fluxo neutrdnico, presente no ndcleo do reator, sdo ativados e podem se depositar nas
superficies das tubulagdes e equipamentos ou serem removidos por processos de purificagdo, como

filtragem mecanica ou troca i6nica por filtros de resina.

A natureza dos produtos de corrosdo ativados e liberados no refrigerante esta diretamente
relacionada aos tipos de ligas metalicas utilizadas na construgdo da usina (JARVIS; JARVIS,
2018). Os radionuclideos que mais contribuiram para as taxas de dose em um PWR sdo Cobalto-
58 e Cobalto-60, os quais sdo responsaveis por cerca de 80% dos campos de radiacdo fora da
periferia do ndcleo do reator. O Cobalto-60 é produzido pela captura de um néutron térmico pelo
seu percursor, Cobalto-59 (forma 100% abundante na natureza). J4 o Cobalto-58 é produzido pela
reacdo nuclear %Ni(n,p)*®Co. O Niquel é o maior constituinte das ligas metalicas no sistema
primario (YIM; OCKEN, 2001). Dentre os outros radionuclideos formados, os principais sao:
Cromo-51, Manganés-54 e Ferro-59 (PROVENS, 2002).
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Como forma de diminuir o termo fonte associado ao Co-58 e Co-60, geracfes mais
modernas de reatores tém substituido os materiais por ligas com baixo teor de cobalto e niquel.
Como a substituicdo desses materiais requer altos investimentos, algumas usinas alemas optaram
por realizar a injecdo de zinco empobrecido no circuito priméario, com o objetivo de reduzir a
liberacdo dessas fontes. Por meio da injecdo de zinco empobrecido que a liberacdo de Co-58 e
Co-60 no refrigerante sera reduzido (STELLWAG ET AL., 2002).

Alguns exemplos de produtos de corroséo ativado, as reacfes nucleares para sua formacéo
e as ligas metélicas, nos quais estdo presentes, sdo apresentados na tabela 1 (NUCLEN, 1998). Na

tabela 2 sdo apresentados os principais radioisétopos gerados em um reator nuclear.

Tabela 1. Exemplos de reacdes nucleares de formagéo dos produtos de corrosdo ativados e seus elementos originais
(NUCLEN, 1998).

Reacao Nuclear Fonte

Fe-54 (n, y) Fe-55 Incoloy 800, acos austeniticos
Fe-58 (n, y) Fe-59
Fe-54 (n, p) Mn-54
Fe-56 (n, p) Mn-56
Cr-50 (n, y) Cr-51

Ni-62 (n, y) Ni-63 Incoloy 800, acos austenisticos

Ni-64 (n, y) Ni-65 Impurezas de Co no Incoloy e acos austeniticos
Ni-58 (n, p) Co-58
Co-59 (n, y) Co-60

Zr-94 (n, y) Zr-95...3...Nb-95 Revestimentos de Zircaloy, produtos de fissdo
Zr-96 (n, y) Zr-97...3...Nb-97
Mo-98 (n, y) Mo-99...53...Tc-99m

Ag-109 (n, y) Ag-110 m Selos contendo Ag
Cd-114 (n, y) Cd-115m Barras de Controle
Sb-121 (n, y) Sb-122 Selos contendo antiménio

Sb-123 (n, y) Sb-124

Tabela 2. Principais radioisotopos produzidos em um reator nuclear (SILVA, 1997, apud GUZELLA, 2010)
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Radioisétopo Meia-vida
Co-60 526 a
Cs-137 30,17a
Fe-55 27 a

H-3 12,323 a
I-129 16x10"a
Kr-85 10,72 a
Sr-90 281a

Xe-133 525d

3.6 Classificacdo de Rejeitos Radioativos

Radionuclideos estdo presentes em boas partes dos materiais naturais ou artificiais, incluindo
seres vivos, logo ndo seria possivel afirmar que todos os materiais que possuam algum tipo de
radionuclideo sejam classificados como rejeitos radioativos. Portanto, como forma de caracterizar
um residuo como rejeito radioativo foi estabelecido limites minimos, levando-se em contas as
propriedades dos elementos radioativos presentes e 0s impactos ao meio ambiente ocasionados
pela sua liberacdo (SILVA, 2006).

Os rejeitos que apresentem atividade abaixo dos limites estabelecidos séo considerados como
isentos e sdo liberados sem que seja necessario um controle regulatério. Podem ser tratados e
dispostos por meio de técnicas convencionais, sem considerar suas propriedades radioativas
(IAEA, 2009).

No Brasil a classificacdo dos rejeitos radioativos é estabelecida pela norma CNEN NN 8.01
(CNEN, 2014), que os classificas em classes segundo seus niveis e natureza da radiacdo, bem

como suas meias-vidas, conforme descrito na tabela 3.
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Tabela 3. Classificagdo de rejeitos radioativos segundo Norma CNEN NN 8.01 (CNEN, 2014).

Classe 0 Rejeitos Isentos Rejeitos contendo radionuclideos com valores de atividade
ou de concentracdo de atividade, em massa ou volume,
inferiores ou iguais aos respectivos niveis de dispensa

estabelecidos nos Anexos Il e VI da norma;

Classe 1 Rejeitos de Meia- | Rejeitos com meia-vida inferior ou da ordem de 100 dias,
Vida Muito Curta com niveis de atividade ou de concentracdo em atividade

superiores aos respectivos niveis de dispensa;

Classe 2 Rejeitos de Baixo e | Rejeitos de baixo e médio niveis de radiacdo contendo
Médio Niveis de | emissores beta/gama, com meia-vida inferior ou da ordem
Radiacao de 30 anos e com concentracdo de radionuclideos
emissores alfa de meia-vida longa limitada em 3700
kBa/kg em volumes individuais e com um valor médio de

370 kBqg/kg para o conjunto de volumes;

Classe 3 Rejeitos de Alto | Rejeitos com poténcia térmica superior a 2kW/m3 e com
Nivel de Radiacédo concentragdes de radionuclideos de meia-vida longa que
excedam as limitagdes para classificacdo como rejeitos de

meia-vida curta.

Os rejeitos de baixa e média atividade gerados durante a operacao das centrais nucleares
sdo constituidos de materiais e equipamentos que de alguma forma retiveram os radionuclideos
produzidos por diferentes mecanismos. Os maiores contribuintes da atividade desses rejeitos sao
os radionuclideos de meia-vida curta, como o cobalto-60 e o césio-137, que decaem a niveis
seguros ap0Os 200 a 300 anos de estocagem. Os rejeitos de média atividade, compostos pelos
concentrados do evaporador, utilizado para o tratamento de grandes volumes de efluentes liquidos,
por filtros de cartucho e resinas de troca i6nica provenientes dos sistemas de purificacdo da agua
do reator (SOUZA, 1998 apud SILVA, 2006). Na tabela 4 s&o apresentadas as subclasses de
RBMN, conforme Norma CNEN NN 8.01 (CNEN, 2014).



30

Tabela 4. Classificacdo de Rejeitos de Baixo e Médio Niveis de Radiagdo (RBMN) (CNEN, 2014).

Classe 2.1 | Meia-Vida Curta Rejeitos de baixo e médio niveis de radiagdo contendo
emissores beta/gama, com meia-vida inferior ou da ordem
de 30 anos e com concentracdo de radionuclideos
emissores alfa de meia-vida longa limitada em 3700
kBg/kg em volumes individuais e com um valor médio de
370 kBqg/kg para o conjunto de volumes;

Classe 2.2 | Rejeitos  Contendo | Rejeitos de extracdo e exploracdo de petréleo, contendo

Radionuclideos radionuclideos das series do urénio e toério em
Naturais concentracgdes de atividade ou atividades acima dos niveis
de dispensa estabelecidos no Anexo VI da referida
Norma.
Classe 2.3 | Rejeitos  contendo | Rejeitos contendo matérias primas minerais, naturais ou
Radionuclideos industrializadas, com radionuclideos das séries do uranio
Naturais e do torio em concentracdes de atividade ou atividades
acima dos niveis de dispensa estabelecidos no Anexo VI
da referida Norma;
Classe 2.4 | Rejeitos de Meia- | Rejeitos ndo enquadrados nas Classes 2.2 e 2.3, com

Vida Longa

concentracdes de radionuclideos de meia-vida longa que
excedem as limitacdes para classificacdo como rejeitos de

meia-vida curta;

3.7 Tipos de RBMN Produzidos em um PWR

A geracdo do rejeito, por vezes, esta associada a processos de remocao dos radionuclideos

presentes no refrigerante do reator. Os radionuclideos transportados pelo refrigerante sao

removidos e concentrados por meio de filtros e resinas, que quando saturados sdo substituidos e

tratados como rejeito radioativo. Esses processos sdo necessarios para reduzir as taxas de dose aos

trabalhadores durante a operacao da usina. Além de rejeito sélido durante a operacdo de um PWR,
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também sdo produzidos rejeitos liquidos, provenientes de drenagens ou vazamentos de
equipamentos contendo refrigerante do primario. Os radionuclideos presentes nos efluentes
liquidos sdo concentrados de forma a reduzir a quantidade de rejeito liquido produzida.
(KJELLBERT; HAGGBLOM, 1980).

Os principais tipos de rejeitos radioativos produzidos em uma usina nuclear durante
operacdo normal e em parada podem ser classificados como: concentrado do evaporador (CE),
resinas de troca ibnica exauridas (RP), rejeitos sdlidos compressiveis, rejeitos sélidos néo

compressiveis e filtros de cartucho.

Nas figuras 8 e 9, sdo apresentados os percentuais de embalagens produzidas durante a
operacdo de Angra 1 e Angra 2 respectivamente (BRASIL, 2017).

Resinas do
Secundario
Concentrado
do
Evaporador

43%

12%
Compressivel
13% /
Nao-
compressivel
14%
Filtros de _/ PP Resinas do

Cartucho Primario
7% 11%

Figura 8. Percentual de embalagens contendo rejeitos radioativos produzidas na usina de Angra 1 (BRASIL, 2017).



32

Concentrado
do
Compressivel Evaporador
46% 33%
Resinas do
Priméri
Nao- Filtros de rimario
, 17%
compressivel Cartucho
2% 2%

Figura 9. Percentual de embalagens contendo rejeitos radioativos produzidas na usina de Angra 2 (BRASIL, 2017).

3.7.1 Concentrado do evaporador

Rejeitos radioativos liquidos resultam de descarregas ou vazamentos do sistema de
refrigeracédo do reator, drenagens de equipamentos para manutencao, sistemas de amostragens e
andlises quimicas, sistemas de descontaminacdo de materiais (ultrassom, hidro jateamento, etc.),
lavanderia de roupas e outras atividades que resultem na liberacdo de liquidos contaminados
(IAEA, 1996).

Efluentes de baixa pureza como retrolavagem de filtros, solugdes descontaminantes, drenos
de piso, residuos de laboratorio e vazamentos de equipamentos diversos tém uma composicao
variavel e complexa de ser determinada. Por essa razdo, como forma de minimizar a radioatividade
dos efluentes liquidos, algumas plantas optam por utilizar um evaporador de rejeitos, onde o0
destilado retorna para o circuito primario ou é liberado para 0 meio ambiente desde que o limite
de dispensa ndo seja ultrapassado. O concentrado, contendo praticamente todos os radionuclideos
presentes no efluente tratado, é armazenado em tanques de estocagem para posterior imobilizacdo
(IAEA, 1996).

Na usina de Angra 2, os rejeitos liquidos radioativos sdo divididos em trés grupos:

- Grupo | - rejeitos ativos com atividade especifica entre 3,7 a 3,7E+3 Bg/cm3;
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- Grupo Il — rejeitos liquidos de baixa atividade e inativos com atividade especifica menor
que 3,7E-01 Bg/cm3;

Cada grupo é coletado em tanques distintos. Normalmente os rejeitos de baixa atividade ja
se encontram abaixo do limite de dispensa exigido pelo 6rgdo regulador e sdo enviados para
tanques de monitoracdo onde apds analises quimicas e radio-quimicas sdo liberados para 0 meio
ambiente, desde que atendidos os critérios estabelecidos pela CNEN. Os rejeitos ativos sao tratados
no evaporador de rejeitos e posteriormente imobilizados em betume, por meio do sistema de

processamento de rejeitos solidos (BRASIL, 2017).

Na figura 10, é apresentado um diagrama genérico do tratamento de rejeitos liquidos
gerados em usinas PWR:



Rejeito liquido abaixo do
limite de dispensa
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Rejeito liquido

Destilado
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Purga do contelido do poco do evaporador
para_tanque de concentrado apds atingir os
critérios de purga Concentrado

Liberac&o de efluente apos analises quimicas

Amostragem para a
caracterizagdo do produto
de rejeito de acordo com
a norma CNEN-NN-6.08.

Incorporacdo de concentrado em matriz de
rejeito

l

Controle radiolégico e
identificacdo do
embalado de rejeito

Figura 10. Diagrama simplificado do tratamento de rejeito liquido em uma usina PWR.

Na tabela 5, é mostrada a caracterizacao fisico-quimica de uma solucéo de concentrado do

evaporador realizada por Guzella (2010), que foi produzida baseada em informacdes fornecidas

pela Eletronuclear.
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Tabela 5. Caracterizagdo do Concentrado do Evaporador (GUZELLA, 2010).

Determinagao (% em massa) "’
Boro 3,37+0,11
Sadio 4,73+0.46
Cloreto 0,2840,12
Fosfato 1,4120,12
Sulfato 3,31£0,49
Calcio 1,08+0,07
% de sdlidos 25,6+0,3

{*) Média de trés determinagbes em trés simulados de solugbes de rejeito

3.7.2 Resinas de Troca lonica

Resinas de troca ibnica séo amplamente utilizadas em usinas nucleares, dentre as principais
funcbes podemos listar (IAEA, 2002):

(a) Purificacdo do refrigerante do reator (dgua borada);

(b) Tratamento de efluentes proveniente do circuito primario;

(c) Purificacdo da piscina de elemento combustivel;

(d) Sistema de purificacdo da purga do gerador de vapor;

(e) Tratamento de rejeitos radioativos liquidos (reducdo da atividade);

(F) Purificacdo e reciclagem do acido borico;

Por terem uma grande eficiéncia na remocdo de radionuclideos, esses tipos de resinas,
normalmente, apresentam alta atividade, requerendo maiores cuidados no manuseio,
armazenamento e tratamento. A selecdo do tratamento e do embalado devem ser escolhidos
visando aos critérios de aceitacdo definido pelo 6rgdo regulador para deposicao final (IAEA,
2002).

Em usinas PWR alemas, projetadas pela KWU-Siemens, similares a usina de Angra 2, ap0s
exauridas, as resinas provenientes da purificagdo do primario e da piscina de armazenamento de
combustivel usado séo transferidas para tanques de armazenagem para posterior incorporacao em
algum tipo de matriz como, por exemplo, betume ou cimento (BRASIL, 2017). Segundo a IAEA

(1981), usinas alemas de 1300 MWe produzem em média 3 m3/ano de resinas exauridas do sistema
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primario. Abaixo segue, como exemplo, um diagrama do esquema de processamento de resinas de

troca ibnica desse tipo de usina.

Na figura 11, é apresentado um diagrama genérico do tratamento de resinas de troca ibnica

exauridas geradas em usinas PWR:

Resinas de Troca l6nica Exauridas

Transporte hidraulico de resinas exauridas dos
filtros para o tanque de resina gasta.

Amostragem
para a
caracterizaca
0 do produto
de rejeito.

Figura 11. Diagrama genérico do tratamento de resinas de troca idnica exauridas geradas em usinas PWR.

Transferéncia de resinas do
<+——| tanque de resina exaurida para
tanque intermediario de resina

l

Processo de
Secagem

l

Incorporacgéo de resina em
matriz

l

Controle radioldgico e
identificacdo do
embalado de rejeito

!

Transporte dos tambores para
depdsito inicial ou final
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3.7.3 Rejeitos Sélidos Compressiveis

Os materiais sélidos compactaveis sdo produzidos durante atividades de manutencéo e
operacdo da usina. Consiste basicamente de materiais contaminados como vestimentas,
equipamentos de protecdo individual, plésticos, ferramentas entre outros. A maior parte desses
rejeitos séo produzidos durante a parada para recarregamento. Podem ser triturados e compactados

em tambores, como é o0 caso das usinas de Angra 1 e 2 (BRASIL, 2017).
3.7.4 Rejeitos solidos ndo compressiveis

O processo de geracdo é semelhante aos rejeitos compactaveis, porém, devido sua dureza,
ndo podem ser triturados nem prensados. Consistem basicamente de materiais como valvulas,
tubos, flanges e ferramentas utilizadas na manutencdo. Podem ser submetidos a processos
quimicos e mecanicos de descontaminacdo (imersdo em bacias de descontaminacédo, jateamento
com esferas de vidro em cabines de jateamento Umido, bacia de ultrassom, usinagem, etc) e até
mesmo liberados caso apresentem atividade abaixo do limite de dispensa estabelecido pelo 6rgao
regulador, caso contrario, devem receber tratamento visando ao atendimento do critério de

aceitacéo para deposicdo final (BRASIL, 2017).
3.7.5 Filtros de cartucho

Boa parte dos produtos de corrosdo ativados sdo removidos por filtros de cartucho,
minimizando a concentracdo de particulados no sistema de refrigeracdo do reator. Podem ser

armazenados em tambores e imobilizados por meio de algum tipo de matriz.

Outros tratamentos alternativos sdo corte ou trituragdo seguidos por armazenamento em
embalagem apropriada. Esses processos permitem uma reducdo significativa do volume do
produto final, porém requer cuidados para que ndo ocorra dispersdo de aerossois contendo
radionuclideos (IAEA, 2006).

3.8 Levantamento Isotdpico

A norma CNEN NN 6.09 (2002) estabelece que “o tipo, a composi¢do e o contetdo de
radionuclideos do rejeito radioativo, tratado na forma final, devem ser conhecidos e documentados

com suficiente precisdo para apresentar evidéncia de sua conformidade com os limites
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autorizados”. Ou seja, € mandatorio por norma que os geradores de rejeitos radioativos realizem a

caracterizacdo isotdpica visando a sua deposicdo final.

O inventario dos radionuclideos de cada embalado contendo rejeitos radioativos €
necessario para realizacdo da anélise de seguranca do deposito final, a qual é considerada diversos
fatores relevantes a um armazenamento de longo prazo, tais como: tipo de radiagdo emitida, meia-
vida, mobilidade no meio ambiente e efeito da radiotoxicidade em um armazenamento a longo
prazo (TADDEI ET AL, 2014).

A caracterizagdo isotopica é importante para que sejam estabelecidos os limites autorizados
em funcdo das doses de radiacdo que individuos do publico podem vir a receber anualmente a
partir do inventario presente no repositério. Esses limites sdo estabelecidos, principalmente, em
relacdo as concentracdes de atividade, dadas em Bqg/g, dos radionuclideos presentes nos embalados
contendo rejeitos. Por meio de medidas externas ao embalados é possivel medir as concentracdes

de atividade dos radionuclideos emissores de raios-gama (TADDEI, 2012)

Né&o s6 para deposicéo final, mas também na resposta a um acidente, existe a necessidade
do desenvolvimento de um método simples, rapido e confidvel para deteccdo de radionuclideos
presentes em embalados, principalmente os que ndo emitem raios-gama que sao impossiveis de
serem medidos por de instrumentacdo externa (DAIl; KRAMER-TREMBLAY, 2014).

A maioria dos radionuclideos de meia-vida longa mais importantes sdo de dificil medicao
(RDM), considerando ensaios ndo-destrutivos e medidas externas aos embalados, o principal
motivo € a baixa energia das emissfes beta ou alfa e, consequentemente, baixo poder de
penetracdo. A identificacdo destes RDM requer um grande nimero de amostragem dos rejeitos,
além de complexas marchas analiticas para separacdo dos radionuclideos de interesse. Esses

métodos ndo sdo praticos para serem aplicados em grande escala (IAEA, 2009).

Um método amplamente usado para determinacdo de RDM é o fator de escala, que consiste
em desenvolver uma correlagio entre radionuclideos de facil medig&o (gama emissores, como %°Co
ou 1¥’Cs) e RDM. Os gamas emissores sd0 medidos por instrumentagdo externa e pelo fator de
escala previamente estabelecido sdo extrapoladas as atividades dos RDM. Esse método vem sendo

aplicado desde 1983 para caracterizacdo isotopica de RBMN provenientes de reatores nucleares.
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Na figura 12, é demonstrado um fluxograma béasico para aplicacdo da técnica de fator de escala

(IAEA, 2009).

PASSO 1
- Estudo basico dos fatores

- Desenvolvimentos de um programa
de amostragem

PASSO 2

- Amostragem e analises

PASSO 3

- Observacdo e avaliacdo dos dados das
atividades dos radionuclideos

- Avaliar a aplicabilidade do método de
fator de escala

- Classificar os fatores de escala para
availiacdo

PASSO 4
- Determinacdo dos Fatores de Escala

- Determinacgao da atividade dos RDM

Figura 12. Fluxograma simplificado para determinacdo dos fatores de escala (IAEA, 2009).

Atualmente o Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares em conjunto com a
Eletronuclear estédo desenvolvendo um projeto para determinar empiricamente os fatores de escala
nos rejeitos radioativos gerados nas usinas nucleares brasileiras. Em sua tese de doutorado, Taddei,
(2013), aplicou a técnica do fator de escala para determinar as correlagdes entre gama emissores e

RDM para os principais rejeitos de baixa e média atividades do reator nuclear de pesquisa IEA-
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R1. A figura 13 mostra a sequéncia utilizada para estimativa dos radionuclideos em rejeitos

radioativos, que é semelhante as préaticas adotadas mundialmente.

REJEITOS RADIOATIVOS
* Resinas gastas
® Carvao ativado
* Filtros
* Rejeito ativo seco

ESPECTROMETRIA GAMA ANAUSES RAD|0QUiM|CAS <) VALlDACAO :
SEGMENTADA | T ——_— B — |

FATORES DE ESCALA OU FUNGOES DE CORRELACAO
— RC - Radionuclideo Chave (**'Cs, %°Co)
RDM - Radionuclideo de Dificil Medicao (a, B, y fraco)

!

INVENTARIO TOTAL DE RADIONUCLIDEOS DO EMBALADO

GOCO' IBTCS' SH’ 1l‘lcJI SSFE, 59Ni, EiNi‘I BIJSr’ BBTCJ 1l:l8n'lAg‘I 119|’ 135(:5,

ZMU,ZSSU; ZSSU, ZSBU‘ ZS'J'NpJI zaspu, 2391-240')”‘ Zl'llpu’ 242Pu' 2“1Am, MSAm‘ 242cm, |
243+244Cm |

Figura 13. sequéncia utilizada para estimativa dos radionuclideos em rejeitos radioativos (TADDEI, 2013).

3.9 Métodos de imobilizacao de rejeitos radioativos

A norma CNEN NN 6.09 (2002), estabelece que rejeitos liquidos (incluindo concentrado
do evaporador) e resinas de troca idnica do sistema primario devem ser incorporados em matriz,

formando um produto monolitico.

Imobilizacdo de rejeitos radioativos é uma préatica adotada pela industria nuclear desde a
década de 50 e ainda € amplamente utilizada. A imobilizacdo ou solidificacdo resulta em mudancas
nas propriedades fisicas dos rejeitos de forma que o produto final forme uma massa monolitica de
boa resisténcia mecanica e praticamente isenta de liquidos livres, proporcionando maior seguranga
no manuseio, transporte e deposicdo final. O produto final também deve ter baixas taxas de

lixiviagdo, ou seja, baixa de dissolugéo do material radioativo meio aquoso (BATCHELOR, 2006).

Quando o objetivo é a deposicao final, a imobilizacdo de rejeitos deve ser um processo
irreversivel, desta forma evitando a liberacdo de radionuclideos da matriz durante o tempo de

armazenamento. Um dos principais critérios de avaliacdo de um metodo de imobilizacao, do ponto
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de vista da deposicao final é a taxa de lixiviagéo, ou seja, quanto menor a solubilidade da matriz

menor serd a liberacao de radionuclideos ao ambiente (OJOVAN, 2005).

Segundo a Norma CNEN NN 8.01 (CNEN, 2014): “deve ser assegurada a minimizacao do
volume e da atividade dos rejeitos radioativos gerados na operacdo de uma instalacdo nuclear,
instalacdo radiativa, instalagdo minero-industrial ou deposito de rejeitos radioativos”. Ou seja, na
escolha do método de tratamento, as usinas nucleares devem levar em consideracao, dentre outros
aspectos, um processo que proporcione a maior reducéo possivel no volume do produto final e que
garanta o atendimento aos critérios de deposicdo estabelecidos pelo 6rgdo regulador. Neste
trabalho, foram selecionados o0s seguintes métodos como objeto de estudo: cimentacdo,

betuminizacdo e Secagem Direta em Tambor.

O critério de escolha da cimentacdo e betuminizacdo foi o fato destas técnicas ja serem
aplicadas em usinas brasileiras, Angra 1 e 2 respectivamente, possibilitando comparar as

tecnologias utilizadas com uma técnica inovadora.

A Secagem Direta em Tambor foi escolhida pois, além de se tratar de uma tecnologia
inovadora, também é considerada de facil operacao, produzindo um produto final de baixo volume
que atende aos critérios de deposicdo em alguns paises, como Espanha e Alemanha (IAEA, 2006).

3.9.1 Cimentacéo

Cimentos sdo compostos inorganicos que tém a capacidade de reagir com agua em
condicbes ambientes para formar um produto de alta dureza e resistente a &gua. Os cimentos mais
comuns usados para imobilizacdo de rejeitos radioativos sdo a base de silicatos de calcio, como os
cimentos tipo Portland (OJOVAN, 2005).

Apesar de ser uma técnica utilizada had mais de 60 anos, o entendimento dos mecanismos
de imobilizacéo de rejeitos utilizando cimentos é complicado devido as diversas alternativas de
cimentos, bem como da natureza dos radionuclideos e dos compostos inativos do rejeito.
Basicamente, a quimica envolvida nos componentes presentes no rejeito, seja concentrado do
evaporador ou resinas do primario, deve ser levada em consideragdo para a escolha da matriz mais
adequada (KOTATKOVA, 2017).
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Cimentos utilizados para imobilizacdo de rejeitos tem uma quantidade significativa de
cimento Portland em sua composicao, que € um dos tipos de cimento mais comuns e € refinado ha
muitas décadas. Apesar de anos de experiéncia, ainda existe espago para otimizacGes relevantes
para imobilizagéo de rejeitos radioativos, tais como (ATKINS; GLASSER, 1992):

e Controle do teor de organicos: organicos podem formar complexos ou até mesmo
solubilizar alguns radionuclideos.

e Baixo calor liberado durante hidratagdo: como consequéncia da liberacdo de calor durante
a hidratacdo pode elevar, excessivamente, a temperatura do mondlito, resultando na
alteracdo das suas microestruturas, causando fissuras devido a dilatacéo térmica.

e Boa fluidez: o cimento deve penetrar em pequenos espagos presentes no rejeito a ser
imobilizado, desta forma uma boa fluidez é necessaria para minimizar a formacdo de
espacos vazios na matriz.

e Tolerancia a ambientes agressivos: Cimentos podem ter que imobilizar materiais ricos em
sais, como, por exemplo, boratos provenientes do refrigerante do primario. Também devem

ser resistentes a exposicao a radiagdo durante longos periodos.
3.9.1.1 Tipos de Cimento

Na pratica, usuarios deste tipo de processo optam por usar cimentos disponiveis no seu pais
de origem como forma de obter o menor custo possivel. O cimento escolhido deve passar por testes
garantindo o atendimento que os critérios de aceitacdo serdo atingidos apés a solidificacdo dos
rejeitos. Diversos tipos de cimento ja foram testados e estdo em uso em diferentes paises como:
cimento Portland, cimento Portland sintético, cimento especial de alta resisténcia e cimento de
escoria (GESSER et al., 2000).

3.9.1.2 Quimica do Cimento

Cimento Portland é um cimento hidraulico produzido pela pulverizagdo do clinquer,
consiste basicamente em silicatos de calcio com adicéo de sulfato de célcio (gesso). Os clinqueres
sdo produzidos pelo aquecimento de materiais argilosos com cal a altas temperaturas (> 1500 °C)
para formar nédulos de 5 a 25 mm de didametro. A abundancia dos materiais envolvidos na
producdo torna o cimento Portland um dos produtos de menor custo para mobilizacdo de rejeitos
(OJOVAN, 2005).
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Na tabela 6, € mostrado a composi¢do quimica do cimento Portland (ATKINS; GLASSER,
1992):

Tabela 6. Composi¢do Quimica do cimento Portland (ATKINS; GLASSER, 1992).

Oxido m/m %
CaO 60-65
SiO; 21-24
Al;O3 3-8
Fe 03 3-8
MgO 0-2

SOs3 1-4

Ap0s a calcinagdo, o produto final possui seis fases minerais. As composi¢des aproximadas
sdo listadas na tabela 7. E importante ressaltar que algumas especificacdes nacionais permitem
adicdo de cinzas e escéria e, ainda assim, atendem os pré-requisitos legais de classificacdo do
cimento Portland. Isso ¢ explicado pois o que define a classificagdo como “Portland” ¢é a

composicdo quimica e ndo a composicdo de fases (ATKINS; GLASSER, 1992).

Tabela 7. Fases minerais formadas na producéo do cimento (ATKINS; GLASSER, 1992).

Fase Nome Notagdo m/m %
(aproximado)
CasSio; Silicato tricalcico () 60
CasSiOq Silicato dicalcico (ON) 20
CasAl206 Aluminato tricalcico GA 5-8
Cay(Al,Fe)20s Aluminoferrito C.AF 4-8
tetracdlcico
CaS0,4.2H,0 Sulfato de calcio - 2-4
hidratado

Escéria, cinzas -

*Alguns cddigos nacionais permitem adicdo de 5 a 10%.
Comercialmente cimentos Portland sdo divididos em cinco tipos (OJOVAN, 2005):

- Tipo 1: é o mais comumente utilizado quando propriedades especiais dos outros tipos ndo sdo
requeridas, como, por exemplo, resisténcia a ataque de sulfato ou baixo calor gerado na fase de

hidratacao.
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- Tipo 2: cimento Portland modificado com niveis de C3S e C3A reduzidos, devido a baixa taxa
de hidratacdo, menor que o tipo 1, a liberacao de calor nesta fase também € mais lenta. A resisténcia
a ataques de sulfato também é maior que o tipo 1, desta forma sdo recomendados para uso quando
0 rejeito possui concentrac6es moderadas de sulfato.

- Tipo 3: alta resisténcia inicial com alto C3S e baixo teor de C2S. Por adquirir resisténcia
rapidamente, também produz altas taxas de calor, 0 que pode impedir o uso do tipo 3 para

imobilizacdo de grandes volumes de rejeitos, formando grandes mondlitos.

- Tipo 4: possui baixa liberacdo de calor devido aos baixos teores de C3S e C3A e,
consequentemente, alto teor de C2S, podendo ser utilizado para imobilizacdo de grandes volumes

de rejeitos, formando grandes mondlitos, como, por exemplo, em um embalado tipo container.

- Tipo 5: é um cimento resistente a sulfato devido ao baixo teor de aluminato tricéalcico. E utilizado
para formacdo de monolitos que ficaram expostos a ambientes com concentrac@es significativas

de sulfato.

Os cimentos Portland tipos 1, 2 e 3 sdo normalmente utilizados para imobilizacao de rejeito
radioativo. Embora o tipo 2 tenha melhor performance para ataque proveniente de sulfato, todos
os 3 tipos apresentaram bons resultados na solidificacdo de solugdes de sulfato de sodio. Rejeitos
liquidos contendo &cido bérico necessitam ter o pH ajustado entre 8-12, isto é feito pela adicdo de
agentes alcalinizantes, como, por exemplo, hidroxido de sédio. O tipo 3 é o mais utilizado para
imobilizacdo desse tipo de rejeito liquido pois o seu baixo tempo de cura compensa o efeito
retardante induzido pelo &cido borico (OJOVAN, 2005).

Apesar das diversas composicGes de cimento Portland estarem consolidadas na industria
nuclear, outras alternativas vém surgindo com o passar dos anos, uma delas é o sulfoaluminato de
calcio (CSA), que foi desenvolvido para minimizar a corrosdo causada pela alta alcalinidade dos
cimentos Portland em metais reativos, como magnésio e aluminio, encontrados em alguns tipos de
rejeitos. Durante o processo corrosivo ocorre a formacgdo de hidrogénio, produzindo produtos de
corrosdo expansivos. Devido a diferencas na quimica da hidratacdo e baixo pH comparado ao
cimento Portland, o Cimento CSA permite a imobilizacdo de rejeitos contendo esses tipos de

metais com baixa reatividade. O principal produto formado na fase de hidratacéo, etringita, pode
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incorporar um bom numero de ions dentro de seus cristais, tornando um composto ideal para
imobilizacdo de rejeitos (ZHOU et. Al., 2006).

3.9.1.3 Cimentacao de Concentrado do Evaporador

Como descrito nas secdes anteriores, rejeitos provenientes do concentrado do evaporador
normalmente possuem altas concentragbes de boro (acima de 20.000 ppm). Os boratos
predominantes nas correntes de rejeitos sdo compostos, na maior parte, por acido borico e
metaborato de sddio, também contém pequenas partes de nitrato de sédio e fosfato de sodio (IAEA,
1996).

Boratos reagem com 0s compostos de calcio presentes no cimento Portland, resultando na
formacédo de boratos de célcio, que por meio de fenémenos fisico-quimicos retardam o tempo de
cura do mondlito formado e diminuem a resisténcia a compressdo conforme se aumenta a
concentragdo de boro. A interagdo entre compostos borados e os diversos tipos de cimentos
utilizados para imobilizacdo de rejeitos é bastante complexa e ainda requer maiores
esclarecimentos e evidéncias experimentais. Devido a este efeito retardante do boro, é necessario

aumentar a relacdo cimento / rejeito para atender aos critérios de aceitacdo (SUN; WANG, 2010).

A caracteristica predominante dos concentrados contendo altos teores de acido borico é o
baixo valor de pH, tornando impossivel atender os requisitos de processo e de deposicdo sem
adicdo de alcalinizantes para neutralizar os acidos formados pelos compostos de boro. Sem adicao
de aditivos alcalinizantes, como NaOH e Ca(OH)2, o tempo de cura do cimento seria em torno de
14 a 56 dias. Além de apresentar baixa fixacdo dos radionuclideos na matriz e do aumento do custo
operacional, o uso de alcalinizantes aumenta o volume do produto final em 1,5 a 3 vezes. Embora
no caso de concentrado do evaporador, os aditivos alcalinizantes representem valores
significativos, outros aditivos quimicos sao necessarios e amplamente utilizados para controlar as

propriedades estruturais da matriz contendo os rejeitos radioativos (SUN; WANG, 2010).

Como forma de reduzir quantidade de aditivos, principalmente alcalinos, Gorbunova
(2015) propds uma metodologia na qual se utiliza campos eletromagnéticos que tem como
principal caracteristica a alteracdo do pH das solugdes contendo sais de boro, devido a dissociagdo
das ligacbes de hidrogénio, sem alterar os critérios de aceitacdo para deposigéo final. Por meio

dessa técnica, € possivel aumentar significativamente o teor de sélidos totais no produto final.
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Além de sais boro, o concentrado do evaporador é composto por diversos outros sais como
cloreto, sulfato, fosfato, entre outros, que afetam, significantemente, a taxa de hidratagdo do
cimento e / ou reduzem a qualidade do produto final. A agdo destes sais, em diferentes
concentragdes variadas, simultaneamente, foi investigada na imobilizacdo de CE em cimento. Os
resultados deste estudo, relevantes ao processo e ao atendimento aos critérios de aceitacdo, podem
ser observados na tabela 8 (COUMES; COURTOIS, 2003)

Tabela 8. Principais propriedades das formulacfes investigadas

Tempo final de cura foi sempre superior a 5
horas e excedeu 24 horas em amostras com
boro ([B]>0,8 g/l) e fosfato em méedias
concentragdes (6 < [PO4>] < 24 g/l)

Endurecimento precoce da massa para
amostras com baixo ou médio teor de fosfato
([PO42] < 25 g/l) e médio ou altas
concentracdes de sulfato ([SO4] > 10 g/l) ou
altas concentragOes de boratos e cloretos ([B]

Répida liberacdo de calor (Tméax >80°C) na
fase de hidratacdo do cimento para amostras
com baixo teor de fosfato (< 10 g/l) e médias
ou altas concentracdes de sulfato (> 15 g/l)
Alta resisténcia a compressdo de amostras
solidificadas apds 90 dias de cura imida a 20
°C

Sem trincas no rejeito solidificado ap6s 90 dias
de curaUmidaa20 °C

~3¢g/l, [CI]>159/)

Auséncia de “sangramento” (quando a agua,
livre da mistura, esta presente na superficie
devido a precipitagdo de particulas pesadas

presentes no cimento)

3.9.1.4 Cimentacédo de Resina do Primario

A principal vantagem de utilizar a cimentagdo como processo de solidificacdo de resinas
primario é o fato de poder trabalhar em baixas temperaturas, diferente de outros processos ja
consolidados como, por exemplo, incineracdo, betuminizacao e vitrificagdo. Como desvantagem,
tem-se 0 baixo teor de incorporacdo na matriz. Os estudos atuais buscam diferentes tipos de
cimentos onde seja possivel aumentar a incorporagdo, reduzir as taxas de lixiviacdo, aumentar a
resisténcia a compressao da matriz e controlar o calor liberado durante a fase de hidratagéo (LI;
WANG, 2006).
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Um novo tipo de cimento com adi¢édo de zeolita vem sendo estudado na China como uma
forma de aumentar a incorporacdo para até 42% em massa de resina na matriz. A principal
vantagem dessa nova técnica é a boa capacidade de fixagdo das resinas na matriz e redugdo nas
taxas de lixiviagdo comparadas a outros tipos de cimentos ja utilizados. Porém, o alto calor liberado
na fase de hidratacéo ainda necessita ser controlado para completo dominio da técnica (LI; WANG,
2006).

3.9.1.5 Tecnologia da Cimentacao

O sistema MOSS é utilizado na usina nuclear de Borssele na Holanda, conforme mostrado
nas figuras 14 e 15, este sistema € composto por modulos e controlado remotamente. Utiliza a
técnica do “misturador de sacrificio”, onde o misturador é produzido por um material de baixo
custo e descartado no préprio embalado. Pode ser utilizado para imobilizacdo de varios tipos de
rejeitos, como resinas do primario, lamas contaminadas e concentrados do evaporador. E composto
por balanca de precisdo para garantir a mistura correta da massa, que ¢é adicionada em tambores de
200 ou 400 litros. Também é composto por um sistema de exaustdo com filtragem acoplada com
0 objetivo de evitar o espalhamento de aerossois (GESSER ET AL, 2000).

Ventilacio _@-E — Rejeitos

Cimento — Agua

I

Carga / Estacao de Dosagem e mistura Dosagem de
Descarga Fechamento de cimento rejeitos e aditivos

Figura 14. Diagrama simplificado do sistema MOSS (GESSER, 2000)
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Figura 15. Foto do sistema MOSS 200 na usina nuclear de Borssele na Holanda (GESSER, 2000).

A versatilidade deste sistema permite uma combinacdo de diferentes tipos de cimentos e
aditivos, como € utilizado em diferentes paises. Geralmente, as composi¢fes das misturas sdo
definidas de acordo com os critérios de aceitagdo de cada pais e, consequentemente, influenciando
no volume final produzido (GESSER, 2000).

3.9.1.6 Grau de Incorporacéo

A minimizacao de rejeitos esta diretamente relacionada ao grau de incorporagdo do rejeito
radioativo a matriz, ou seja, quanto maior o grau de incorporacdo menor sera a quantidade do
produto final gerado. Abaixo sdo apresentados alguns exemplos de incorporacao de rejeito em

cimento no mundo:

Imobilizacdo de Concentrado do Evaporador:

- Em usinas espanholas, foram incorporados em média de 140 a 150 litros de concentrado em um
tambor de 200 litros. Ndo foram disponibilizadas informagdes sobre as caracteristicas fisico-
quimicas do concentrado (BENAVIDES, 2001);
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- Na usina de Krsko, na Eslovénia, incorporava-se 110 litros de concentrado em tambores de 200
litros (KROSELJ, 2006);

- Na Rdussia, 1 m? de concentrado do evaporador, contendo 300 Kg/m? de sais, produz um produto
final de 1,5 vezes maior volume (LAVEROV, 2011).

Além do grau de incorporacdo, outros fatores afetam o volume de rejeito gerado apds o
tratamento, tais como: o tipo de cimento, concentragdo de sélidos totais e sais no rejeito liquido e

o0 volume da embalagem utilizada.

Imobilizacio de Resina do Primério:

O teor mé&ximo de resinas exauridas, incorporadas em cimento, é aproximadamente 20%
em massa de resina seca. Essa limitacdo ocorre porque o aumento da incorporagédo resulta na
diminuicao da resisténcia a compressao a valores que ndo atendem ao critério de aceitacao para
deposicdo final (IAEA, 2002).

Valores maiores que 20% do teor de resinas incorporadas provocam baixa instabilidade do
produto final, tornando-o fragil e suscetivel ao aparecimento de trincas. A principal raz&o esta na
expansao das resinas apds imobilizacdo (LI; WANG, 2006).

A usina de Muhleberg na Suica, adicionou ao sistema MOSS um médulo de pré-tratamento
térmico que permitiu aumentar o grau de incorporacao de 40 — 45 Kg para 60 - 65 Kg de resinas
para cada tambor de 200 litros, mantendo-se a resisténcia a compressdo em valores superiores a
10 Mpa (limite estabelecido para fins de deposicdo), conforme mostrado na figura 16 (GESSER
et al., 2000).
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Figura 16. Resisténcia a compressdo x massa de resinas de troca iénica incorporadas em cimento (GESSER
et al., 2000).

Cimentacdo de Concentrado do Evaporador e Resinas do Primério no Brasil

Conforme publicado no Relatdrio Nacional do Brasil, (BRASIL, 2017), até 1998, Angra
1, que utiliza a tecnologia da cimentacdo, imobilizava concentrado do evaporador e resinas do
primario em tambores de 200 litros, porém, como a mistura ndo ficava homogénea, o processo de
imobilizacdo foi considerado improéprio por ndo estar de acordo com os critérios estabelecidos pela
CNEN. Como forma de atender a esses critérios, o sistema foi modificado e, além de produzir um
produto mais homogéneo, passou a utilizar embalagens denominadas de liners, que contém uma
blindagem externa proporcionando, dessa forma, significativa reducdo de dose aos trabalhadores

durante o processo de imobilizacéo.

A desvantagem desses tipos de embalagens é que a blindagem externa aumenta o volume
do embalado e, consequentemente, reduz espago nos depositos finais e iniciais. Para realizar a
comparacdo do volume de rejeito gerado entre os métodos de imobilizacdo selecionados nesse
trabalho, de forma mais proxima possivel a realidade brasileira, foi feita uma pesquisa em uma
usina que utiliza embalagens semelhantes para imobilizacéo de rejeito em cimento, obtendo-se 0s
seguintes resultados:
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Embalagem com blindagem externa para armazenamento de concentrado:

Volume total: 1,5 m3

Volume atil: 0,92 m3

Volume de Concentrado: 0,554 m3

Volume de Cimento: 0,366 m3

Embalagem com blindagem externa para armazenamento de resinas do primario:
Volume total: 1,5 m3

Volume util: 0,47 m3

Volume de resinas: 0,195 m3

Volume de cimento: 0,275 m3

Apesar de terem 0o mesmo volume, as embalagens utilizadas para acondicionamento de
resinas possuem maior blindagem devido as altas taxas de dose, portanto o volume Gtil € menor

comparado a embalagem para acondicionamento de concentrado.

3.9.1.7 Critérios de Aceitacdo

No trabalho publicado por Coumes e Courtois (2002) sdo definidos alguns critérios de

aceitacdo utilizados para dep6sitos proximos a superficie. Na tabela 7 sdo mostrados estes critérios:
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Tabela 9. Critérios de aceitacdo para rejeitos cimentados para deposicao final (COUMES; COURTOIS,
2002).

Tempo de cura O tempo de cura deve ser maior que 5 horas
para evitar endurecimento durante a mistura e
menor que 24 horas para permitir um bom

fluxo de saida da unidade de encapsulamento.

Fluidez apo6s a mistura Rejeito cimentado deve ter uma baixa
viscosidade apds a mistura, de modo a permitir
facil esvaziamento do tambor e deste modo
minimizar o volume de agua de lavagem (caso
especifico do processo escolhido como objeto

de estudo).

Sangramento O material ndo deve exibir nenhum
“sangramento” (quando a &gua, livre da
mistura, esta presente na superficie devido a
precipitacdo de particulas pesadas presentes no

cimento).

Aumento da temperatura da massa durante | O aumento na temperatura resultante da
hidratacio hidratagdo do cimento ndo deve afetar a

integridade do embalado.

Resisténcia a compressao A resisténcia a compressdo, ap6s 90 dias de
cura, abaixo da agua a 20 °C, deve exceder 8
MPa.

Estabilidade dimensional Qualquer expansdo que possa causar danos a

matriz ou ao embalado deve ser impedida.

Como forma de analisar a performance a longo prazo de rejeitos radioativos imobilizados em
matrizes de cimento, um experimento, iniciado em 1965, produziu 73 amostras de blocos de
cimento com um volume de 0,027 m3, utilizando cimento tipo Portland padrdo e solucdes

simuladas contendo uma atividade especifica de 4E+5 a 1,8E+6 Bg/L. Os blocos de cimento foram
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dispostos em um repositorio de superficie, conforme esquema mostrado na figura 17
(VARLAKOVA,; OJOVAN, 2006).
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Figura 17. Esquema de um repositorio de superficie. 1 - blocos de cimento; 2 - camada de areia; 3 -
bandejas de aco; 4 - camada de graminea; 5 - camada de argila; (VARLAKOVA; OJOVAN, 2006).
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O local onde este repositorio foi instalado estava sujeito a variacdes de temperatura de —
5,77 °C a 18,52 ° C e precipitacdes atmosféricas entre 90 e 175 mm em média. Em 2004, o
repositério foi aberto para realizacdo de analises nas amostras e solo. Como resultado desse teste,
apos 39 anos, 0s blocos de cimento estavam em boas condi¢cbes e o cimento reteve 0s
radionuclideos presentes nas amostras originais, confirmando dessa maneira a confiabilidade da
cimentagdo como opc¢do para imobilizacdo de rejeitos de baixa e média atividades e deposi¢do em
depositos de superficie (VARLAKOVA; OJOVAN, 2006).

3.9.2 Betuminizacgéo

Com o objetivo de aumentar o grau de incorporacdo e mantendo baixas as taxas de
lixiviagdo, uma serie de estudos utilizando betume como matriz iniciou-se na década de 1960 em
Marcoule, na Franga, como uma alternativa a cimentagdo. Posteriormente, novas pesquisas
surgiram em Karlsruhe na Alemanha Ocidental e no Eurochemic, na Bélgica. Todos esses estudos
basearam-se no desenvolvimento da tecnologia utilizada no processo e na caracterizacdo do
produto final de rejeito, de modo a garantir sua compatibilidade com os repositérios finais
(GUZELLA, 2010).
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Como resultado desses estudos, constatou-se que a betuminizacdo é uma técnica que
poderia ser empregada no acondicionamento de rejeitos de baixa e média atividades, garantindo
um produto final mecénica, fisica, quimica e radiologicamente estavel para todas as etapas do
gerenciamento desses tipos de rejeitos (IAEA, 1993).

Em 1964, a primeira planta em escala industrial foi colocada em operacdo na Bélgica.
Desde entdo, a betuminizacdo tem sido amplamente utilizada em outros paises como Franca,
Alemanha, Finlandia e outros. Apos 35, anos de operacdo mais de 200.000 m3 de rejeito radioativo
liquido foram processados em usinas nucleares no mundo (ZAKHAROVA e MASANOV, 2000).

Na tabela 10, estdo descritos alguns paises que utilizam o processo de betuminizacao para

imobilizacéo de rejeitos radioativos.

Tabela 10. Betuminizagdo no mundo (GUZELLA, 2010)

Pais Sistema de tratamento Tipo de rejeito Observagoes
Alemanha Extrusor-evaporador Varios, incluindo rejeitos
de usina
Bélgica Extrusor-evaporador e Rejeitos de usina Incorporacdo de 30 - 40%.
batelada Aquecimento elétrico.
Brasil Extrusor-evaporador Rejeitos de usina Usina Nuclear de Angra 2.

(concentrados e resinas)

Canada Evaporador de filme Lamas e resinas

Coreia Evaporador de fime Sistema Piloto

Eslovaquia Evaporador de fiime Rejeitos de usina Processo continuo em

batelada.

Finlandia Misturador Rejeitos de usina

Franca Extrusor-evaporador e Lamas e rejeitos de 35 - 45% de incorporagao.
evaporador de filme reprocessamento

india Evaporador de fiime Rejeitos de usina

Japéo Extrusor-evapaorador, Lamas e rejeitos de 6 usinas nucleares.
misturador e evaporador | reprocessamento
de filme

Suécia Evaporador de filme Rejeitos de usina 15 - 57% de incorporacao

(concentrados e resinas) | em betumes destilados

Suica Extrusor-evaporador Rejeitos de usina Incorporacdo de 15 - 33%.

(concentrados e resinas) N
29 anos de operagéo

continua na Usina de
Goesgen.
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No Brasil, o Instituto de Pesquisas Energéticas e Nucleares — IPEN/CNEN publicou os
primeiros trabalhos relacionados a incorporacao de rejeitos em betume em escala de laboratério.
Em escala industrial, somente a usina nuclear de Angra 2 imobiliza rejeitos utilizando betume.
Ap6s um trabalho de pesquisa e desenvolvimento em parceria com o Centro de Desenvolvimento
da Tecnologia Nuclear - CDTN/CNEN, foram realizadas diversas pesquisas destacando-se a busca
de betume nacional visando reducdo de custos, ensaios de caracterizacdo dos produtos de rejeito
com objetivo de garantir o atendimento aos critérios de aceitacdo e a otimizacdo dos parametros
de processo, buscando a melhoria continua (GUZELLA, 2010).

3.9.2.1 Tipos de Betume

Betume é um termo genérico utilizado para descrever uma gama de compostos organicos
de alto peso molecular. Materiais betuminosos tém sido utilizados pela industria ha muitos anos,
existindo evidéncias da utilizacdo de betume em construcdo em 3800 AC, devido as suas
propriedades adesivas e hidrofébicas. (OJOVAN, 2005).

Betume € a mistura de hidrocarbonetos pesados, que podem ser obtidos por ocorréncia
natural ou por diferentes processos fisicos ou quimicos, como a separacdo das fracoes leves do
petroleo por destilagdo, sendo sollveis em bissulfeto de carbono (IBP, 1978).

Apesar da sua ocorréncia natural, os betumes disponiveis no mercado sdo praticamente
produzidos por meio de 6leo asfaltico, apds a separacao de fracdes leves. De acordo com o modo
de preparacdo, os betumes utilizados na imobilizacdo de rejeitos radioativos podem ser
subdivididos nos seguintes tipos (IAEA, 1993):

- Betume destilado: obtido como produto de fundo em torres de destilacdo apos a destilacdo de

oleos crus;

- Betume soprado ou oxidado: obtido por meio de injecdo de ar em betume, em temperaturas entre
200 e 260 °C;

- Betume liquefeito ou emulsificado: obtido pela adi¢do de solugbes anidnica (sabdes alcalinos),

catibnica (sais de amina) ou ndo-idnica (emulsificantes) ao betume destilado;
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- Betume de craqueamento: produzido pela quebra das fragdes mais pesadas obtidas durante o

refino;

Na tabela 11, é mostrada as aplicacdes de diferentes tipos de betume para imobilizacao de
rejeitos radioativos (OJOVAN, 2005):

Tabela 11. Aplicacdes de diferentes tipos de betume (OJOVAN, 2005).

Tipo de Betume Aplicacao

Betume destilado Batelada, Evaporador de filme

Betume oxidado Batelada, Extrusor, Evaporador de filme
Betume de Craqueamento Extrusor

Betume emulsionado Evaporador de filme

Como os betumes sdao uma mistura de hidrocarbonetos alifaticos e aromaticos, eles podem
facilmente estar sujeitos a radidlise que acarreta na producdo de gases (H2, CH4, CO2)
dependendo do tipo de betume, taxa de dose e taxa de dose absorvida. Alguns estudos produzidos
no Reino Unido e na Franca comprovaram que o betume oxidado é mais resistente a radiacao (2,8
x 108 Gy) que o betume destilado (2 x 106 Gy); portanto, para rejeitos radioativos que apresentam
niveis de radiacdo absorvida acima de 106 Gy, é recomendado a utilizacdo de betume oxidado
(IAEA, 1993).

3.9.2.2 Propriedades Fisico-Quimicas do Betume

A principal caracteristica do betume é sua propriedade termopléastica, ou seja, funde quando
aquecido e solidifica a temperatura ambiente. Desde que aquecido, pode ter sua forma alterada
repetidas vezes; se puro, pode ser reciclado. Parcialmente cristalino ou totalmente amorfo,
insolUveis em agua, possui alta plasticidade, quimicamente inerte, com alto grau de incorporagéo

de rejeitos e boa resisténcia a lixiviagdo (GUZELLA, 2010).

Possui uma estrutura molecular complexa, onde os principais tipos de hidrocarbonetos em
materiais betuminosos sdo classificados como asfaltenos, aromaticos de alto peso molecular, e
maltenos, substancias de alto ponto de ebulicdo, contendo resinas e 6leos (hidrocarbonetos
alifaticos) (IAEA, 1993).
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As propriedades do betume variam de acordo com a taxa dos componentes (OJOVAN,
2005):

- Propriedade visco-elastica a temperatura ambiente (10 — 40 °C) séo concedidas pela presenca de

fracOes de alto peso molecular, como os asfaltenos;

- Viscosidade de betumes sdo complexas e afetadas por mudangas na sua natureza coloidal que
ocorrem com 0 aquecimento, porém, quando as temperaturas sdo altas o suficiente para o betume

estar no estado liquido, ele se comporta como um fluido newtoniano;

As propriedades mais importantes, tanto para o betume quanto para a caracterizagdo do
produto final, sdo penetracdo, ponto de amolecimento, ponto de fulgor, determinacdo do teor de
agua e taxa de lixiviacdo e analise termodiferencial (determina o risco de ocorréncia de reacdes
exotérmicas descontroladas e deve ser realizado no rejeito e no produto final). No Brasil, no
processo de incorporacdo da usina de Angra 2, € utilizado o betume oxidado. Suas especificacoes

sdo descritas na tabela 12.
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Tabela 12. EspecificacBes do betume para incorporacdo de rejeitos radioativos em Angra 2 (GUZELLA,

2010).
Ensaio Especificagio

(DIN 1995)
Ponto de amolecimento (°C) 67 -72
Penetracdo (1/10) mm 10 -20
Teor de cinzas (%) max. 0,5
Ponto de fulgor'” (°C) min. 290
Densidade a 25 °C {g.::m'sj 1,02-1,06
Ductibilidade a 25 °C (cm) min. &
Perda por aquecimento (%) 163 °C/ 5h max. 1
Viscosidade!” (cSt) 1.580

") Caracteristicas adicionais especificadas pela ELETRONUCLEAR

Ao especificar o betume a ser utilizado como matriz de rejeitos radioativos, devem ser

considerados 0s seguintes aspectos (IAEA, 1993):

(a) Armazenamento e transferéncia do betume no estado liquido;
(b) Parametros de processo;

(c) Compatibilidade com o material a ser incapsulado;

(d) Embalagem requerida para o produto final de rejeito;

(e) CondicGes de estocagem e transporte do embalado;

(f) Deposicao final;
3.9.2.3 Tecnologia da Betuminizagao

Existem diferentes técnicas de imobilizacdo que utilizam betume como matriz.
Independentes da técnica, o produto final deve ser produzido de forma a atender os critérios de
deposicéo final. Tomando-se como base a Norma CNEN NN 6.09 (CNEN, 2002), as principais

caracteristicas sdo:



59

« Estabilidade estrutural;
* Resisténcia a compressao e tracao;
* Baixa permeabilidade e lixiviagao;

Em linhas gerais, a betuminizacdo consiste em incorporar o rejeito liquido ou solido ao
betume ainda no estado liquido e, apds o resfriamento e consequente solidificacdo do betume,
considera-se o rejeito fisicamente imobilizado. Esses processos podem ser continuos (extrusdo ou
evaporador de filme) ou em batelada (OJOVAN, 2005).

3.9.2.4 Processo em Batelada

E aplicavel a rejeitos solidos e liquidos. No caso de rejeitos sdlidos, € realizado uma
secagem prévia e uma quantidade pré-determinada, pelo grau de incorporacdo requerido, é
introduzida em um tanque contendo o betume fundido. Os dois componentes sdo misturados até
total homogeneizacdo do produto final e subsequente transferéncia para embalado para
resfriamento e solidificacdo. Nesses sistemas, é possivel produzir de 2 a 5 tambores de 210 litros
por dia, sendo um tambor a cada batelada (IAEA, 1993).

O rejeito liquido é introduzido em um volume conhecido de betume a temperaturas de
aproximadamente 200 °C. O tanque de mistura € mantido aquecido externamente para manter a
fluidez do betume. A &gua é evaporada e os solidos residuais sdo misturados a ele. A quantidade
de rejeito a ser adicionada é determinada previamente pela caracterizacdo do rejeito liquido,
principalmente, determinacdo de sélidos totais, de forma que o grau de incorporacdo requerido
seja atingido. Quando o rejeito é totalmente adicionado a massa de betume e toda agua é evaporada,
0 produto homogéneo €é descarregado em tambores para resfriamento e solidificacdo (OJOVAN,
2005).

3.9.2.5 Extruséao

Sédo aplicados a varios tipos de rejeitos solidos e liquidos, como concentrado do evaporador
e resinas de troca iénica do sistema primario. E utilizado para tratar grandes volumes de efluentes

ou rejeitos de baixa e media atividades contendo grandes quantidades de sais (GUZELLA, 2010).
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Nesse processo, 0 rejeito é alimentado em um parafuso extrusor em conjunto com o
betume, a temperaturas entre 130 e 200 °C. Durante a passagem no parafuso extrusor aquecido, o
betume e o rejeito sdo misturados e a &gua é evaporada, simultaneamente, nos domos do extrusor.
O destilado € tratado para posterior liberacdo (OJOVAN, 2005).

O produto final é descarregado em tambores para resfriamento e solidificagdo. Um

processo tipico de extrusdo é mostrado na figura 18.
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Figura 18. Processo tipico de extrusdo utilizado na betuminizacéo de rejeitos radioativos (AIEA, 1993).
3.9.2.6 Evaporador de Filme

Assim como o extrusor pode ser utilizado para imobilizagdo de concentrados do
evaporador e resinas do sistema primario de usinas nucleares, o rejeito pré-aquecido e betume séo
alimentados separadamente pelo topo do evaporador rotativo vertical. A agua é evaporada
permanecendo somente os solidos incorporados ao betume. O vapor é coletado e condensado para
posterior tratamento. Um sistema de péas rotatorias na parede interna do evaporador rotativo
garante a homogeneidade do produto final, que é descarregado em embalagens para posterior
resfriamento e solidificacdo. Na figura 19, é apresentado um esquema de um evaporador rotativo
(IAEA, 1993).
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Figura 19. Esquema de um evaporador de filme rotativo (IAEA, 1993).

3.9.2.7 Acidentes e Aspectos Relacionados a Seguranca

Uma das grandes desvantagens do uso do betume como matriz de rejeito é a sua
inflamabilidade e a possibilidade de que, em contato com determinados componentes a altas
temperaturas, provoque reacdes exotérmicas indesejadas. Por questdes de seguranca, deve-se
limitar o teor no rejeito radioativo de algumas substancias capazes de oxidar o betume a
temperatura de processo (aproximadamente 200 °C), como, por exemplo, nitratos de metais
trivalentes (ZAKHAROVA; MASANOV, 1999).

Rejeitos concentrados de plantas de reprocessamento, particularmente, aqueles que contém
nitratos ou compostos organicos volateis, podem ser identificados como criticos. Também podem
ser criticos rejeitos que contém esses tipos de compostos que, mesmo em baixas concentragdes,

podem ser concentrados durante a evaporagédo no processo de imobilizagdo (IAEA, 1993).
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Por meio da caracterizacdo do rejeito e do produto final, como a realizacdo de anélises
termodiferenciais, € possivel prever reacdes exotérmicas e, consequentemente, incompatibilidades

entre rejeito e matriz.

Existem, na literatura, alguns acidentes ocorridos em processos de betuminizacdo podendo
destacar-se uma autoignicdo de tambores contendo produto de rejeito betuminizado na planta
Eurokemik, na Bélgica (ZAKHAROVA; MASANOV, 1999). E o mais sério de todos, na planta
de Tokai, no Japao, em 1997, onde um incéndio, seguido por uma explosao, ocorreu provocando
um acidente grave (MIURA et al., 1998).

O que os dois acidentes tinham em comum era que ambos eram plantas de reprocessamento
e que continham em seus concentrados altos teores de nitrato de sodio. Isto torna vital uma boa
caracterizacdo analitica, tanto do rejeito quanto do produto betuminizado, de maneira a prevenir

tais acidentes.

Esses acidentes ocorridos durante o processo de betuminizacdo sdo bem conhecidos pela
industria, ocasionando diversas alteracdes em procedimentos e processos, como analises quimicas,
controle de processos, sistemas de protecdo contra incéndio, de maneira a eliminar ou prevenir 0s
riscos. Com a experiéncia operacional disponivel e a aderéncia a procedimentos, a ocorréncia de

incéndio durante uma campanha de betuminizacdo torna-se extremamente baixa (IAEA, 1993).
3.9.2.8 Grau de incorporacao

Conforme descrito na tabela 8, a experiéncia internacional mostra que o grau de
incorporacdo do processo de betuminizacdo pode atingir até 45% em massa de rejeito no produto

betuminizado.

Em testes utilizando-se betume nacional, a incorporacédo, em até 40% (m/m) em tambores
de 200 litros, tanto para resinas quanto para concentrado, garante o atendimento aos critérios de
aceitacdo estabelecidos pela CNEN (GUZELLA, 2010).

3.9.2.8 Critérios de Aceitacao
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Ap0s resfriamento, fechamento, monitoracéo e identificacdo os embalados de rejeito estéo
prontos para as etapas subsequentes do gerenciamento de rejeitos: armazenamento, transporte e
deposicdo. Devido a especificidade do betume, cada uma dessas etapas requer propriedades
especificas do produto final. Na tabela 13, sdo descritas as propriedades do rejeito em grau de

importancia nas etapas descritas acima (GUZELLA, 2010).

Tabela 13. Propriedades mais importantes do produto final em diferentes fases da geréncia de rejeitos GUZELLA,

2010).
Propriedade Processo de | Armazenamento | Transporte | Disposigdo
solidificagio intermediario
Teor de Sélidos Ml I | M
Densidade | - | -
Efeito de Micro-organismos - - - M
Ponto de Fulgor Ml MI M |
Analise Termodiferencial MI | | |
Homogeneidade Ml | | M
Lixiviacdo - | | MI
Penetracéo - I M |
Porosidade - | | M1
Ponto de Amolecimento Ml MI M M
Viscosidade MI I - |
Teor de Agua I I I MI
MI: Muito Importante
I - Importante

© N&o importante

3.9.3 Secagem Direta em Tambor

A secagem direta em tambor € um processo no qual resinas de troca idnica exauridas ou
concentrados do evaporado que, em linhas gerais, consiste na secagem desses rejeitos em Unico
tambor. Essa técnica constitui-se em remover a agua por meio de evaporagdo a vacuo, por meio
do aquecimento da propria embalagem ao qual o rejeito serd acondicionado. Ela pode ser feita de
aco carbono, polietileno de alta densidade, aco inox, reforcado com fibra ou concreto (IAEA,
2002).
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Por ndo utilizar matriz e ndo ser necessario nenhum tratamento quimico ou fisico posterior,
0s critérios de aceitacdo para deposicdo sdo requeridos pelas caracteristicas da embalagem e da
garantia de auséncia de liquido livre no rejeito e, consequentemente, redugdo da possibilidade de
corrosdo da mesma. (OLDIGES, BLENSKI, 2003).

A grande vantagem dessa técnica estd na reducdo significativa do volume de rejeitos
comparadas a técnicas convencionais, como a cimentacdo. Uma comparac¢ao mostrando a geracdo
de tambores utilizando-se a técnica de cimentacdo e secagem direta em cinco usinas espanholas é
mostrada na figura 20 (BENAVIDES, 2001).
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Figura 20. Comparacdo entre a geracdo de tambores utilizando-se a cimentacdo e a secagem direta em tambor em
cinco usinas espanholas (BENAVIDES, 2001).

Essa reducdo sO € possivel por ndo serem utilizadas matrizes, além de ndo requererem
nenhum tratamento quimico ou fisico posterior. Geralmente, os critérios de aceitacdo para

deposicdo sdo estabelecidos pelas caracteristicas da embalagem e da garantia de auséncia de
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liquido livre no rejeito e, consequentemente, reducéo da possibilidade de corrosdo das embalagens.
(OLDIGES, BLENSKI, 2003).

Os processos de secagens podem ser utilizados para tratar e acondicionar rejeitos sélidos e
liquidos, como concentrado do evaporador e resinas de troca idnica. E dependendo do projeto,
essas plantas podem ser operadas a partir de estagdes moveis ou instaladas na propria planta
geradora do rejeito, (VGB, 2012).

Segundo a empresa GNS, (2019), esse sistema esta em operacdo em diversos paises como
Alemanha, Bélgica, Inglaterra, Russia, China, Espanha e Eslovénia. Na figura 21, € mostrado o

sistema movel de secagem alem&o PETRA fabricado pela empresa GNS.

Figura 21. Sistema médvel de secagem da empresa alema GNS (VGB, 2002).

Concentrado do evaporador e lamas sdo os dois rejeitos liquidos mais significativos
produzidos durante a operacdo de uma usina nuclear. Embora o teor de sélidos e sais variem,
dependendo da origem do rejeito, a secagem desses rejeitos, ao invés de imobilizacdo, reduz de
forma significativa o volume do rejeito tratado. Se os teores de sais forem suficientes, o produto
final seco formara um bloco monolitico, podendo ser um meio de encapsular outros solidos como
resinas do primario (VGB, 2012).



3.9.3.1 Descricdo do Processo

Existem alguns processos diferentes, porém todos utilizam o mesmo principio. Como

exemplo, serd mostrado o processo descrito por Benavides, (2001), utilizado em usinas espanholas

para tratamento de concentrado do evaporador.

Essa planta, apesar de ser modular, foi concebida para ser utilizada como fixa e tratar a
geracdo anual de concentrado do evaporador. De acordo com o volume de rejeito gerado, define-
se 0 numero de circuitos de secagem. A planta em questdo foi projetada com dois circuitos de

secagem, tendo capacidade para tratar os rejeitos gerados em uma usina de 1000 Mwe. Na figura

22, ¢ mostrado um esquema simplificado de um processo de secagem direta em tambor.
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Figura 22. Esquema de um processo de secagem direta em tambor (BENAVIDES, 2001).

Essa planta é composta pelas seguintes secdes:

1. Tanques de Concentrado

Esses tanques recebem os efluentes liquidos concentrados na coluna evaporadora.

2. Camara de secagem

Nesse caso especifico, duas camaras de secagem operam em paralelo. Um tambor de 130
litros vazio e aberto é introduzido, remotamente, por meio de um trilhno em cada camara. Esse

tambor é conectado ao processo por meio das conexdes responsaveis por alimentacdo do rejeito,
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saida do vapor, medicéo de vacuo e medicdo de nivel. Na figura 23, ¢ mostrado um exemplo dessas

conexoes.

Apds varios testes para assegurar a estanqueidade, o rejeito é transferido do tanque de

concentrado para o tambor por meio de vécuo.

Figura 23. Conex0es do tambor ao sistema de secagem (WESTINGHOUSE, 2015)
3. Estacdo de fechamento do tambor
O tambor é fechado remotamente assim que 0 processo termina.
4. Vécuo e Condensador

Cada circuito possui seu sistema préprio de vacuo e condensacdo. O vacuo é produzido por
meio de um ejetor de dgua gelada que é mantido em recirculacdo por um sistema fechado, a pressao

de trabalho varia entre 40 e 60 mbar.

A fonte fria do condensador é agua proveniente de sistema de refrigeracdo. Para melhorar
a performance do processo, o condensador descarrega em um tanque pequeno para evitar a perda

de vacuo.

5. Painel de Controle

O processo é totalmente automatico, a partir do momento que um tambor vazio é
posicionado na camara de secagem. A maioria das variaveis de processo sao registradas no

software de controle.

Assim como o tratamento de concentrado do evaporador, 0s processos utilizados para

secagem direta em tambor de resinas do primario sdo praticamente os mesmos. Para exemplificar,
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sera mostrado a secagem de resinas na usina de Krsko, na Eslovénia. Um esquema simplificado é
mostrado na figura 24, (VOLARIC; ZORKO, 1998).
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Tambor de 200
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Figura 24. Esquema simplificado do processo de secagem direta em tambor da usina de Krsko na Eslovenia,
(VOLARIC; ZORKO, 1998).

Os componentes sdo instalados atras de paredes (blindagem de concreto) e todo sistema é
operado remotamente, podendo ser automatico, semiautoméatico ou manual, além disso todo o

processo é monitorado por cameras.

A resina de troca i6nica exaurida do sistema primario é transferida fluidizada por 4gua do
tanque de resina exaurida para o tanque de secagem de resina exaurida. Apds entrar no tanque de
secagem a agua sai por um bocal interno ao tanque e a resina € retida por meio de um elemento
filtrante especial. Apos atingir o nivel esperado de resina no tanque de secagem, o0 processo de
transferéncia é interrompido e a agua remanescente no tanque é drenada. Ele é aquecido por meio
de um encamisamento com resisténcias elétricas e submetido a vacuo para facilitar a evaporacao
da &gua até que as resinas estejam secas conforme especificagcdo. O condensado segue 0 mesmo
destino que o processo de secagem de concentrado do evaporador, sendo direcionado a um tanque

de armazenamento.
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As resinas secas sdo descarregadas por gravidade em tambores de 200 litros, que, ap0s

cheios, sdo fechados remotamente e transferidos para um armazenamento inicial.

3.9.3.2 Critérios de Aceitacao

Na Alemanha, o critério estabelecido para finalizar o processo e garantir que o rejeito foi
acondicionado seco e estd de acordo com as normas vigentes para fins de deposicéo final € a
quantidade de condensado por hora (menos de 100 ml/h por tambor durante um tempo minimo de
cinco horas). Para plantas de pequeno, este critério ndo atenderia, pois a vazdo de 4gua gerada na
evaporacdo € muito pequena. Para essas plantas, utiliza-se outro critério, também aceito pelo 6rgéo
regulador alemao, que é a umidade dentro do tambor, de forma que este valor ndo pode ser maior
que 80% da umidade medida no ambiente da planta de secagem direta em tambor a 25 °C. Para
declarar o processo finalizado, ainda deve-se garantir que o ponto de orvalho dentro do tambor
seja menor que 8,5 °C (OLDIGES; BLENSKI, 2003).

3.11.3.3 Tipos de Embalagens

Como descrito anteriormente no processo de secagem direta em tambor, as embalagens séo
fundamentais para garantir a integridade do rejeito e, consequentemente, o material e o projeto de
fabricacdo sdo fundamentais para aceitacdo nos repositorios. A seguir, serdo descritas embalagens

ja aceitas em repositérios no mundo.

e Blindagem Revestida de Concreto

Estes tambores sdo classificados como EI-2 (equivalente ao IP-2 no trato internacional),
segundo Norma de Transporte Radioativos CNEN NE 5.01 (CNEN, 1988). Consiste em um casco
cilindrico revestido de aco na superficie interna e externa, o0 espaco entre ambas as superficies é
revestido com concreto. Dependendo do tipo de rejeito, a densidade do concreto pode variar,
aumentando o coeficiente de atenuacao da blindagem. O material seco (resina ou concentrado do
evaporador) pode ser acondicionado em um tambor e adicionado a embalagem e os espagos vazios
entre os dois cilindros sdo preenchidos com concreto. Na figura 25, é mostrado um esquema desta
embalagem (GNS, 2019).

Este tipo de embalagem é aprovada no repositorio de Konrad, na Alemanha (GNS, 2019).
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Figura 25. Esquema de uma embalagem revestida de concreto (GNS, 2019).

Usinas espanholas (3 PWR e 1 BWR) utilizam embalagens semelhantes em seus processos
de secagem. Porém, nesse caso um tambor de 130 litros (sem nenhum requisito especial, exceto
ser resistente ao vacuo produzido no processo) € utilizado para secar os rejeitos e introduzido
dentro de uma embalagem de 200 litros que é preenchida com 5 centimetros de concreto entre os
dois tambores. Na figura 26, € mostrado um tambor utilizado no processo de secagem e um
esquema da embalagem utilizada (BENAVIDES, 2001).

Tambor de

Processo de 1301
Secagem

Scmde

Blindagem
de Concreto

Tambor de 200 1

Figura 26. Embalagem utilizada no processo de secagem direta em usinas espanholas (BENAVIDES, 2001).

Essa embalagem é aceita para fins de deposicdo pela ENRESA (Empresa Nacional de
Residuos Radioativos, Sociedade Andnima), que é responsavel pela selecdo, projeto, construgdo e

operacado de repositorios intermediarios e definitivos na Espanha.
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A usina de Krsko realizou a secagem de rejeitos em tambores de 200 litros, sem nenhum
tipo de blindagem, que nédo atende a nenhum critério de aceitacdo para fins de deposicdo final.
Como solugéo para esse problema, o acondicionamento desses tambores nas embalagens descritas
é vista como uma solugdo para o passivo criado (KROSELJ, JANKOVIC, 2006).

Atualmente, Krsko utiliza tambores de 200 litros contendo uma barreira bioldgica que
resulta em um volume Gtil de 150 litros, essa embalagem é classificada como tipo A pela Agéncia
Internacional, atendendo aos critérios de transporte e armazenamento. Na figura 25, é mostrada
embalagem semelhante (IAEA, 2010).

e MOSAIK

Esta embalagem é feita de ferro fundido para rejeitos de niveis médios de radiacdo, como
resinas exauridas do sistema primario. Por ser modular, esta embalagem pode ser utilizada para
acomodar diversos tipo de rejeito, porém, no caso da secagem direta em tambor, € mais utilizada
para acondicionamento de concentrado do evaporador e resinas do primario simultaneamente.
Algumas caracteristicas importantes podem ser alteradas, como espessura da parede, volume,
modo de fechamento da tampa (solda ou parafusos) e também podem ter uma blindagem interna
de chumbo, sempre dependendo do rejeito a ser condicionado. Também atende aos critérios de
transporte e deposicao final na Alemanha, (GESTERMANN, 2004). Na figura 27, € mostrada um
esquema simplificado do MOSAIK (GNS, 2019).
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Figura 27. Esquema simplificado de uma embalagem MOSAIK (GNS, 2019).

3.9.3.4 Grau de incorporacao

Como referéncia para o célculo de comparacdo do volume de rejeito gerado apds
acondicionamento com outros métodos apresentados neste trabalho, sera utilizada a experiéncia
da usina PWR de Sizewell B no Reino Unido para incorporacdo de resinas de troca i6nica em
embalagens do tipo MOSAIK e a experiéncia de uma usina estudada que realiza incorporacao de
resinas e concentrado em embalagens semelhantes as utilizadas na usina de Krsko (200 litros

contendo barreira biologica e volume util de 150 litros).

Incorporacdo de resinas exauridas em MOSAIK

Segundo a Autoridade de Descomissionamento Nuclear — NDA (2012), com o objetivo de
reduzir os rejeitos radioativos de médio niveis de radiacdo gerador na usina de Sizewell B, no
Reino Unido, decidiu-se substituir o sistema de incorporagéo de resinas de troca idnica exauridas
provenientes do sistema primario em cimento, pelo processo de secagem direta em tambor,
utilizando como embalagem o modelo M 11-15 E. Um esquema simplificado desta embalagem é

mostrado na figura 28.
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Figura 28. Esquema simplificado de MOSAIK utilizado na usina de Sizewell B no Reino Unido (GNS, 2019).
Esse modelo foi escolhido por atender todos os critérios requeridos para transporte e
deposicdo final na Alemanha, sem necessidade de utilizacdo de matriz ou blindagem externa
adicional (NDA, 2012).

De acordo com a NDA (2012), para cada embalagem sdo incorporados 0,466 m? de resina

(95% do volume atil do MOSAIK). Logo, acrescentando, temos 0s seguintes dados relevantes ao

célculo de incorporacéo:

e Volume total aproximado do embalado = 1,3 m3
e Volume atil = 0,49 m3

e Volume de resina Umida adicionado por emabalagem = 0,466 m?3 (340 Kg ap0s drenado)

Incorporacdo de resinas e concentrado em embalagens de 200 litros com barreira biologica

Para utilizacdo nos calculos de incorporacdo, foi estudada usina que adota processos e

embalagens semelhantes a usina de Krsko, ou seja, utilizando-se tambores de 200 litros contendo

barreira biologica e com volume util de 150 litros.

Por meio de pesquisa foram obtidos os seguintes dados:

e Incorporagéo de resinas exauridas:
» 300 litros de resina imida para cada tambor.
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Diferentemente de Sizewell B, onde a resina é seca na propria embalagem, nesse processo
a resina € seca em um tanque de secagem e posteriormente transferida para a embalagem, isto
permite um maior aproveitamento do volume Util, pois a resina seca tem seu volume reduzido em
2,0 vezes apds tratamento térmico, sendo possivel secar e, de certa maneira, incorporar 300 litros

de resina Umida em um tambor de 150 litros.

e Incorporacdo de concentrado do evaporador:

O volume de concentrado incorporado depende diretamente da quantidade de sélidos totais
presente no rejeito, quanto maior a concentracdo de sélidos totais menor serd o volume de
concentrado a ser tratado por batelada no sistema de secagem. No caso da usina estudada, é
possivel “incorporar” 1,08 m* por tambor ou em 150 litros de volume util, o concentrado do

evaporador apresenta as seguintes caracteristicas:

- Densidade: 1,15 Kg/I;
- Teor de sélidos totais: 20 % (m/m);

Calculando-se a massa de solidos em 1,08 m3, verifica-se que é possivel incorporar uma

massa de aproximadamente 248 Kg de solidos por tambor.



75

4. METODOLOGIA

Para realizacdo deste trabalho foi feito um levantamento bibliografico com objetivo de
identificar os diferentes tipos de rejeitos produzidos em usinas PWR, bem como as quantidades
geradas e necessidade de imobilizacdo, baseado nesses dois critérios foram selecionados para o
desenvolvimento desse trabalho, utilizando-se como referéncia as usinas de Angra 1 e 2, o
concentrado do evaporador e resinas exauridas do sistema primario, como pode ser verificado nas

figuras 8 e 9, apresentam grande relevancia na geracao de rejeitos em ambas usinas.

Algumas etapas da geréncia de rejeitos também foram abordadas no presente trabalho, tais
como métodos de reducdo de volume e caracterizacdo isotdpica de rejeitos radioativos, ambos com

énfase em usinas PWR.

Para atender o objetivo principal deste trabalho, foram selecionados trés métodos de
imobilizacdo de rejeitos radioativos a serem estudados: betuminizacdo, cimentacdo e secagem
direta em tambor. A cimentacdo e a betuminizacdo foram escolhidos por ja serem metodologias
utilizadas nas usinas de Angra 1 e 2 respectivamente. Para a escolha da secagem direta o critério
utilizado foi por se tratar de um método inovador, ja aceito para deposi¢do final em outros paises,
como Alemanha e Espanha.

Para realizar a comparacdo entre o volume final de rejeito radioativo gerado apds o
processamento foi realizada uma simulacéo de tratamento do concentrado do evaporador e resinas
exauridas do sistema primario por meio dos métodos previamente selecionados, utilizando-se
como referéncia a geracdo em uma usina PWR de 1300 MWe e projeto Siemens-KWU. Apds
levantamento bibliogréafico definiu-se os graus de incorporagdo correspondente a cada método a
ser utilizado na simulacdo, os dados obtidos representam valores utilizados em escala industrial,

ou seja, tomou-se como base a experiéncia operacional de diferentes usinas nucleares.

Apo0s a simulacdo foi possivel realizar uma andlise critica, definindo-se 0 método mais

vantajoso do ponto de vista da minimizagéo de rejeitos.
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5. RESULTADOS E DISCUSSAO

Foi realizada uma simulacao entre os trés metodos de tratamento de rejeitos analisados a
fim de determinar o volume final de rejeito gerado apds tratamento e acondicionamento de resinas

do priméario e concentrado do evaporador.

Como modelo, foi utilizada a geracao anual de rejeitos de uma usina PWR, modelo KWU-
Siemens, com geracdo de 1300 MWe, que serd denominada neste trabalho como Beta NPP.
A usina estudada gera as seguintes quantidades de rejeito:

» Resinas do Primario: 3,6 m3/ ano de resina imida ou 1,8 m3/ ano de resina seca
- Densidade média da resina seca: 700 Kg / m3 (IAEA, 2002).

» Concentrado do Evaporador: 9 m?/ ano;
- Solidos Totais: 25%
- Densidade: 1,2 Kg/l

Nos cendrios hipotéticos apresentados a seguir, s6 foram considerados os graus de
incorporacdo do rejeito em cada técnica, ndo foram levados em consideragdo outros aspectos como

custo, critérios de aceitacdo para deposicao final, taxas de dose envolvidas, etc.

5.1 IMOBILIZACAO EM CIMENTO

Para a simulacao do volume final de rejeito gerado apds a cimentacdo, foram considerados
0s graus de incorporacgéo utilizando-se embalagens com blindagem externa e em tambores de 200
litros, conforme apresentados no item 3.9.1.6.

Para a imobilizacdo em tambores 200 litros, foram considerados o grau de incorporagédo
das usinas espanholas para concentrado do evaporador (150 litros/tambor) (BENAVIDES, 2001)
e da usina de Muhleberg, na Suica, para resinas do priméario (45Kg / tambor) (GESSER ET AL,
2000).

Caso a usina Beta NPP adotasse a cimentacdo como método de processamento de rejeito,

0s seguintes volumes seriam produzidos apds o tratamento:

» Resinas do Primério Imobilizadas em Embalagens com Blindagem Externa:
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Volume total da embalagem: 1,5 m3
Volume util: 0,47 m3
Volume de resinas: 0,195 m3
Volume de cimento: 0,275 m3
v" NUumero de embalagens produzidas para imobilizagédo de 3,6 m3 de resinas:

Volume de resinas produzidas por ano / Volume util da embalagem = 3,6 / 0,195 = 18,46
Embalagens

v" Volume total de rejeito para fins de armazenamento:
Volume total da embalagem x nimero de embalagens produzidas = 18,46 * 1,5 = 27,69 m?3

> Concentrado Imobilizado em Embalagens com Blindagem Externa:

Volume total da embalagem: 1,5 m3
Volume util: 0,92 m3
Volume de Concentrado: 0,554 m3
Volume de Cimento: 0,366 m3
v Numero de embalagens produzidas para imobilizacdo de 9 m3 de concentrado:
Volume de concentrado produzido por ano / Volume Gtil da embalagem = 9 / 0,554 = 16,25
Embalagens
v" Volume total de rejeito para fins de armazenamento:

Volume total da embalagem x nimero de embalagens produzidas = 16,25 x 1,5 = 24,38 m3

> Resinas do Primario Imobilizadas em Tambores de 200 litros:

Volume total da embalagem: 0,2 m?
Volume (til: 0,2 m3
Massa de resinas secas incorporada: 45 Kg

Volume de resinas incorporado: massa de resina incorporada / densidade da resina seca = 45 Kg
/700 Kg/m?3 = 0,065 m?3
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v" Numero de embalagens produzidas para imobilizacéo de 1,8 m3 de resinas:

Volume de resinas produzidas por ano / Volume util da embalagem = 1,8 m3/ 0,065 m3 = 27,69
Embalagens

v Volume total de rejeito para fins de armazenamento:
Volume total da embalagem x nimero de embalagens produzidas = 27,69 * 0,2 = 5,54 m3

> Concentrado Imobilizado em Tambores de 200 litros:

Volume total da embalagem: 0,2 m3
Volume util: 0,2 m3
Volume de Concentrado incorporado: 0,15 m3
v" Numero de embalagens produzidas para imobilizacdo de 9 m3 de concentrado:
Volume de concentrado produzido por ano / Volume atil da embalagem = 9 / 0,15 = 60,00
Embalagens
v" Volume total de rejeito para fins de armazenamento:
Volume total da embalagem x nimero de embalagens produzidas = 60 x 0,2 = 12,00 m3

Para realizacdo dos célculos, foram desconsideradas as diferencas das caracteristicas fisico-
quimicas dos concentrados (densidade, sélidos totais, etc). Foram utilizados apenas os volumes

incorporados em cimento apresentados nos trabalhos utilizados como referéncia.

5.2 IMOBILIZACAO EM BETUME

Para a simulacdo do calculo de volume de rejeito imobilizado pela técnica de betuminizacdo,
sera utilizado o grau de incorporacdo de 40% em massa de rejeitos no produto final em embalagens
de 200 litros. Conforme descrito no 4.2.5, o produto final produzido a partir desse grau de
incorporacgéo atende aos requisitos descritos na norma CNEN NN 6.09 (CNEN, 2002) quando

utilizado betume nacional.

Para o caso hipotético da usina estudada, os seguintes volumes de rejeito imobilizado em

matriz de betume seriam produzidos:

» Resinas do Primério imobilizadas em Betume:
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Volume total da embalagem: 0,2 m3

Volume util: 0,19 m3 (considerando o enchimento de 95% da embalagem)

Densidade do produto final: 1.100 Kg/m? (AIEA, 1993)

Massa da resina incorporada: volume (til x densidade do produto final x grau de
incorporacdo = 0,19 x 1.100 x 0,4 = 83,6 Kg de resinas / tambor de 200 litros

Massa de Betume incorporada: 120,4 Kg

Massa da resina seca produzida anualmente, conforme estudo de caso: volume de resina x
densidade da resina = 1,8 m3 x 700 Kg/m?3 = 1260 Kg

Numero de Tambores produzidos para imobilizacdo de 1,8 m2 de resinas secas: massa
da resina produzida / massa da resina incorporada = 1260 Kg / 83,6 Kg = 15,07 tambores

Volume anual de rejeitos para fins de armazenamento:

Volume total do tambor x nimero de tambores produzidos = 15 * 0,2 m3 = 3,01 m?3

Y

D N N NN

v

Concentrado do Evaporador imobilizado em Betume:

Volume total da embalagem: 0,2 m3

Volume util: 0,19 m3 (considerando o enchimento de 95% da embalagem)

Densidade do produto final: 1.400 Kg/m? (AIEA, 1993)

Massa de solidos (resultado da evaporacdo da dgua presente no concentrado) incorporado:
volume util x densidade do produto final x grau de incorporacdo = 0,19 x 1.400 x 0,4 =
106,4 Kg de solidos / tambor de 200 litros

Massa de Betume incorporada: 159,6 Kg

Massa de sélidos produzidos anualmente, conforme estudo de caso: volume de total de
concentrado x teor de sélidos totais x densidade do concentrado: 9 m3 x 0,25 x 1.200 Kg /
m3 =2.700 Kg

Numero de Tambores produzidos para imobilizagcdo de 9 m3 de concentrado:

Massa de sélidos produzidos / massa de sélidos incorporada = 2700 Kg / 106,4 Kg = 25,38

tambores

v

Volume anual de rejeitos para fins de armazenamento:

Volume total do tambor x nimero de tambores produzidos = 25,4 * 0,2 m3 =5,08 m?3
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5.3 IMOBILIZACAO EM SECAGEM DIRETA EM TAMBOR

Para a simulacdo do calculo de volume de rejeito imobilizado pela técnica de secagem direta
em tambor, serdo utilizados os graus de incorporacdo descritos no item 4.3.3. Portanto, para
incorporacéo de resinas serdo consideradas a utilizacdo em embalagens MOSAIK (dados da usina
de Sizewell B) e tambores de 200 litros com barreira biolégica. Para o concentrado, sera utilizado

como referéncia a incorporagdo em tambores de 200 litros com barreira biolégica.

» Resinas do Primério imobilizadas em MOSAIK MII-15El:

v" Volume total da embalagem: 1,3 m3
v" Volume atil: 0,49 m3
v" Volume de resina Umida incorporada: 0,467 m3 (considerando enchimento de 95% da
embalagem)
v" Numero de Tambores produzidos para imobilizacdo de 3,6 m3 de resinas Umidas:
volume de resina produzido / volume de resina incorporada = 3,6 m3 / 0,467 m3 = 7,71
embalagens

v Volume anual de rejeito para fins de armazenamento:

Volume total da embalagem x nimero de embalagens produzidas = 7,71 * 1,3 m3 = 10,02 m3

» Resinas do Primério imobilizadas em tambores de 200 litros com barreira bioldgica:

v" Volume total da embalagem: 0,2 m3
v" Volume atil: 0,15 m3
v Volume de resina seca incorporada: 0,15 m3
v" NUumero de Tambores produzidos para imobilizacdo de 1,8 m3 de resinas secas  volume
de resina seca produzido / volume de resina incorporada = 1,8 mé / 0,15 m3 = 12,00
embalagens

v Volume anual de rejeito para fins de armazenamento:
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Volume total da embalagem x nimero de embalagens produzidos = 12 * 0,2 m3 = 2,40 m3

» Concentrado do Evaporador imobilizado em tambores de 200 litros com barreira bioldgica:

v Volume total da embalagem: 0,2 m3
v" Volume atil: 0,15 m3
v Massa de solidos incorporados por embalagem: 248 Kg
v' Massa de sélidos produzidos anualmente, conforme estudo de caso: volume de total de
concentrado x teor de sélidos totais x densidade do concentrado: 9 m2 x 0,25 x 1.200 Kg /
m?3 = 2.700 Kg
v" Numero de tambores produzidos para imobilizacdo de 9 m3 de concentrado: massa
total de sélidos produzido / massa de solidos incorporados = 2700 Kg / 248 Kg = 10,88

v" Volume anual de rejeito para fins de armazenamento:

Volume total da embalagem x nimero de embalagens produzidos = 10,88 * 0,2 m3=2,18 m3

5.4 COMPARACAO ENTRE OS VOLUMES DE REJEITO PROCESSADO
GERADOS PELOS METODOS ESTUDADOS

Conforme apresentado na figura 29, por meio dos resultados obtidos pela simulagéo,

verificou-se que o método de secagem direta em tambor de 200 litros é 0 mais vantajoso do ponto

de vista de minimizacdo de rejeitos quando comparado a cimentagéo e a betuminizacao.
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Figura 29. Geragdo anual de rejeito processado na usina Beta NPP em diferentes métodos de imobilizacéo.

Outro critério de comparacdo a ser analisado € a proporcéo entre o volume de rejeito gerado
sem tratamento e o volume de rejeito processado. Na tabela 14, sdo apresentadas as propor¢des
para os diferentes métodos analisados de acordo com os tipos de rejeitos.

Tabela 14. ProporcGes entre os volumes inicial e final para os diferentes métodos analisados de acordo com os
tipos de rejeitos.

Tipos de Cimentagao Cimentacao Betuminizacao Secagem Secagem
Rejeitos Embalagens com Tambores Direta Direta -
Blindagem de 200 MOSAIK Tambor de
litros 2001
Resinas do 1:7,7 1:1,5 1:0,8 1:2,8 1:0,7
Primario
Concentrado 1:2,7 1:1,3 1:0,6 - 1:0,2
do
Evaporador

A secagem direta quando comparada com a cimentacdo em embalagens com blindagem
externa os volumes gerados sdo da ordem de 11 vezes menores para resinas exauridas e 13,5 vezes

menores para concentrado do evaporador. Quando comparada com a cimentagdo em embalagens
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de 200 litros, essa reducdo cai para 2,1 vezes para resinas e 6,5 vezes para concentrado do

evaporador.

Em contrapartida, a imobilizacao de resinas em MOSAIK, além de ndo apresentar reducédo
de volume, obteve resultado pior quando comparada a cimentagcdo em tambores de 200 litros. Esses
fatos demonstram que a embalagem influencia diretamente na geracdo do rejeito apds o

tratamento.

A betuminizacdo apresentou resultados satisfatorios, reduzindo o volume de rejeito apos o
processamento em ambos 0s casos, apresentando resultados muito proximos a secagem direta em
tambor de 200 litros e obtendo resultados superiores quando utilizado MOSAIK para

acondicionamento de resinas do primario.

Quanto a imobilizacdo em cimento, existem algumas consideragdes que explicam o0s

volumes gerados serem significativamente maiores, comparados aos outros métodos, tais como:

e Dentre os métodos estudados é o Uinico que ndo remove a agua antes da incorporacao, logo
ndo seria possivel uma redugdo no volume final.

e A embalagem utilizada, embora atenda aos critérios de aceitacdo para deposicéo final,
promove um aumento significativo no volume final devido as suas dimensdes que sao
significativamente aumentadas em virtude da blindagem presente na embalagem.

e O cimento apresenta limitacdes no grau de incorporacéo pelo excesso de sélidos afetarem,

diretamente, as propriedades do produto final cimentado.

Como forma de comparar o impacto, em longo prazo, quanto a geracdo de rejeitos
radioativos na central Beta NPP, foi realizada uma extrapolacao considerando 40 anos de operacao
dessa usina, ressaltando-se que como todas essas embalagens necessitam ser transportadas para o
depdsito final, seriam necessarias centenas dessas operacdes, que sdo realizadas por meio de planos
de transporte complexos, envolvendo diversos 6rgdos publicos e consequentemente com custos

significativos associados a atividade.

Na figura 30, sdo apresentados os resultados da geracéo de rejeitos processados ap06s 40 anos

de operacdo da usina Beta NPP.
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Figura 30. Geragédo de rejeito processado apés 40 anos de operacédo da usina utilizada no estudo de caso.
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6. CONCLUSAO

Nesse trabalho, foi apresentada uma analise comparativa do volume de rejeito radioativo gerado
apos o tratamento de concentrado do evaporador e resinas do circuito primario em diferentes
técnicas de imobilizagdo. Foram analisados também a cimentacgdo, betuminizacédo e secagem direta
em tambor. Por meio de dados obtidos na literatura e pesquisas de campo, foi possivel determinar
fatores essenciais para realizacdo dos célculos de geracdo, como grau de incorporacgéo e tipos de

embalagens utilizadas.

Conforme os resultados apresentados, foi possivel determinar que o método de secagem direta
em tambor é o mais eficiente do ponto de vista da minimizacédo de rejeitos. Além de ser um sistema
versatil e de facil operacdo, permitindo até mesmo a realizacao de bateladas por meio de sistemas
moveis, que poderiam ser transportados entre as usinas. Embora este método ja seja aceito para
fins de deposicdo final em paises como Alemanha e Espanha, para a sua aplicacdo em usinas
brasileiras ainda se faz necessario definicdo dos critérios de aceitacdo e autorizacao pelo 6rgao

regulador.

Foi comprovado que independente do tratamento utilizado, o volume final dos rejeitos
processados esta diretamente relacionado a embalagem utilizada, tornando-se fundamental para a
geradora, antes de implementar um novo sistema de processamento, verificar os modelos de
embalagens aceitas pelo 6rgao regulador para fins de deposicdo. Caso contrario pode-se gerar um
passivo devido a necessidade de tratamentos posteriores desses rejeitos, como a utilizacdo de

sobreembalagens.

Vale ressaltar que apesar dos métodos estudados atualmente atenderem aos critérios de
aceitacéo estabelecidos pela CNEN, caso houver mudancgas nas normas vigentes, como alteragdo
no critério de aceitacdo das embalagens ou até mesmo alteracdo na relacdo rejeito / matiz, o volume
gerado pode ser aumentado de maneira significativa como forma de atender aos novos critérios.
Como exemplo, pode-se citar o caso da usina de Okiluoto, na Finlandia, onde tambores
betuminizados séo concretados em containers, praticamente dobrando o volume do produto final
(KEKKI, TIHTTA, 2000). Desta maneira, torna-se necessario, antes da escolha do método de
tratamento, a certeza do atendimento aos critérios de aceitacao estabelecidos pelo 6rgéo regulador

e até mesmo a previsdo de possiveis alteracdes baseadas na experiéncia internacional.
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Ficou demonstrada a importancia da escolha de métodos eficientes sob o ponto de vista da
minimizacao de rejeitos gerados e tratados em uma usina nuclear. Além de estar de acordo com as
melhores préaticas de gerenciamento de rejeitos radioativos, a reducdo dos rejeitos radioativos ao
longo da operacdo de uma central mostra-se economicamente vantajosa, reduzindo
significativamente a ocupacdo dos depositos finais e iniciais e, consequentemente, reduzindo os

custos de armazenamento, transporte e deposicao.
Para trabalhos futuros sugere-se:
- Levantamento de custos para realizacao de secagem direta em tambor em usinas brasileiras;

- Determinacdo de critérios de aceitacdo de embalagens utilizadas no processo de secagem direta

em tambor para fins de deposicao;

- Técnicas inovadoras que permitam maior grau de incorporacdo utilizando a técnica de

cimentacgéo, incluindo embalagens mais econdmicas do ponto de vista de volume de rejeito gerado.
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