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RESUMO

A energia nuclear tem sido usada em diferentes areas para o beneficio e 0
desenvolvimento humano. Suas principais aplicacbes s&do nas areas de geracéo
elétrica, na medicina, na agricultura, na inddstria e prote¢do do meio ambiente.
Como em outras atividades, no uso da energia nuclear também sao gerados
residuos. Estes residuos s&o considerados rejeitos, quando possuem
contaminantes em quantidades que podem ter impacto potencial negativo na
salide humana e no ambiente, devendo ser gerenciados adequadamente. Os
rejeitos ndo devem ser liberados sem um tratamento prévio. Seu processamento
consiste, geraimente, em uma redug¢éo de volume, seguida de solidificacdo e/ou
acondicionamento.

Muitos materiais s@o considerados como matrizes para a incorpora¢do
destes rejeitos, com o objetivo de manter o material ativo em uma forma estavel
fisica e guimicamente. O cimento € um material largamente utilizado com este
objetivo pela facilidade na sua obtencao, por existir uma larga experiéncia na sua
utilizacdo e pela possibilidade de ser processado a temperatura ambiente.
Diversos materiais tém sido estudados visando melhorar as caracteristicas de
fixagao dos radionuclideos no produto cimentado.

O objetivo do estudo foi pesquisar, entre os materiais naturais existentes
no pais, aqueles que fossem efetivos na retenc@o de contaminantes no produto
cimentado, sem prejudicar o processo e outras caracteristicas do produto final.
Selecionaram-se quatro tipos de bentonita para testes de avaliacdo de processo e
produto. Prepararam-se diversas misturas contendo rejeito simulado, cimento e
bentonita, em diferentes proporgdes. Avaliaram-se a viscosidade, o tempo de
pega, a resisténcia & compressao e a lixiviagdo. Verificou-se também o estado
monolitico e auséncia de agua livre no produto solidificado. O césio inativo foi ©
tracador escolhido para a lixiviagdo. A resisténcia a lixiviagdo & o principal
parametro na andlise do produto, pois indica a capacidade de reteng@o dos
radionuclideos pela matriz, guando o produto entra em contato com a agua.

Os ensaios de lixiviagao foram iniciados em 1985 e a troca do lixiviante
tem sido feita anualmente ao longo dos Gltimos 14 anos. Através deste ensaio
verificou-se que a bentonita foi realmente eficiente na retencéo de césio.

Os resultados experimentais foram analisados através de uma programa
de computador desenvolvido no Brookhaven National Laboratory, para modelar
resultados de ensaios lixiviagdo, baseado em gquatro mecanismos de liberacao.
Obteve-se um bom ajuste dos dados para o modelo de particdo, sendo que aqui
também constatou-se que a bentonita teve um papel efetivo na retengczo de césio
no produto. Os resultados obtidos nesta andlise podem ser usados nos estudos de
avaliacdo de seguranca de repositérios.

Palavras-chave:
rejeitos radioativos, cimentagdo, lixiviagao, bentonitas, geréncia de rejeitos.
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ABSTRACT

The nuclear energy has been used for the human development in different
areas, as in the medicine, in the agriculture, in the industry and in the
environmental protection, besides the electricity generation. As in other activities,
in the use of nuclear energy, residues are also generated. They are considered
radioactive wastes when the contaminant content can bring a potential negative
impact in the human health and in the environment. In this case they should be
properly managed and should not be released without treatment. In general the
waste processing consists in a volume reduction followed by solidification and/or
conditioning.

A number of materials can be considered as immobilisation matrices for
the wastes, with the objective of maintain the radioactive material physical and
chemically stable. The cement is extensively used because it is easy to obtain,
there is large experience in its use and the processing is done at room
temperature. Many materials have been studied to improve the fixation
characteristics of the radionuclides in the cemented product.

The aim of this study was to search, among Brazilian natural materials,
those that could be effective in the contaminant retention without jeopardising the
process and other characteristics of the waste product. Four types of bentonite
were selected to the process and product evaluation tests. Many mixtures were
prepared with simulated waste, cement and bentonite in different proportions. The
viscosity, set time, compressive strength and leaching were evaluated. In addition
it was verified if the products were monolithic and without free water. Inactive
caesium was used as tracer. The leaching resistance is the most important
parameter in the product evaluation, because it indicates the retention capacity of
the matrix for radionuclides when the product is in contact with the water.

in 1985 leaching tests were begun and they have been confinued fill now
and from their results it was proved that the bentonites were efficient in the
caesium retention.

The leaching data were analysed by a BNL computer program that models
four release mechanisms. A good fit was obtained for the partition mechanism. The
resulis obtained in this study can be used in the repository safety assessment.

viii



SUMARIO |
RESUMO e, OO PR vii

AB S T R A T e e viii
LISTADE FIGURAS L. ettt e ettt e e e e b Xi
LISTA DE TABELAS et e e e e e e xii
NOMENCLATURA Lt s et neaas xiii
1. INTRODUQAO .................................................................................................. 1
2. REVISAO DA LITERATURA ...ttt 8
2.1 Rejeitos RATIOALIVOS. .....ooooii ittt 6
2.2 GEréncia de REJEIIOS .....ee e e e e et eaeaaa s 8
2.3 Tratamento de Rejeifos RadioatiVOS..........ccovevueeei e 12
2.4 DEPOSIGED ..o iiiieeeee e e et ettt e e et ettt e e s e nn a1 n e s 14
247 Produto G FeJei0. ..ottt et rnre e e e e s 17
2.4.2 Embalagem do produfo de reJelO........occii e s 17
243 Material fampac € de TBCRSIO ..o e e e 18
A4 SO it e e e e et a e e R et e et L e ae e em bt e sae ke enr et besaserssieanne e s 18
2.5 CIMENTAGAD ...ttt 19
2.6 Avaliagdo do Produto CImentado .............oceveeiiiieeiiees et as e 22
2.6.1 Caracteristicas fisicas, quimicas e fISiCo-QUIMICaS .......ccooviivverie e 24
26.2 CaracteristiCas MeCANICES. ... e e e v ie e ae s 27
2.8.3 Caracteristicas ratioqQUIMICES .ottt e et e et s e ebt s aeanr e sensssseaeenneees 29
2.7 BOIMONMA ...ttt ettt ettt 29
2.8 Lixiviagdo em Produfos Contendo Rejeitos Radioativos............ccooeecvveeveveiiveicc, 32
3. MATERIAIS E METODOS ...oooiiii et 36
3.1 REEHO SIMUIAUO ...ttt ea e vt e st e e 38
IR 11 = £ (o R OO U OO PRSP PSP SEESP ORI 38
3.3 BEROMIA ...t e OO
3.4 Confecgdo das Pastas @ Corpos-de-ProVa..........ccoeeeiveciiiaiiniiinneeeieerin e 42
3.5 Propriedades AVEHAUES............cooureeesiieee et ee ettt a e e 42
3.5.1 Ensaio para a determinacio da viscosidade ... 42
3.5.2 Ensaio para adeterminacdo dotempo de 0803 ... 43
3.5.3 Ensaio para a determinacdo da resisténcia & Compressaio.......coovvvve i 44
3.5.4 Ensaio para a determinacio da evolugdo da temperatura no produto ... 45
3.5.5 Ensaio para a determinagdo da liXIVIBSHAD ... ivieee e ea e v e imar e eees 48
356 Ensaio para a avaliagdo da capacidade de absor¢éo de césio pelas bentonitas .......... 47

3.6 Prograrma Computacional Utilizado para a Avaliagdo dos Resultados dos Ensaios
Q€ LIXIVIAGEO. ...t e 48
36,7 FUundamento 1000 ..o e e 48
3.6.2 EStrutura do PrOGIaME . ..ottt et et e e ettt 49
4, RESULTADOS E DISCUSSOES ... ..ottt 52
4.1 ENSaios Prefiminares.............oooiiiieia ettt 52
4.2 Ensaio para a Determinacéo da Evoluc&o da Temperatura no Produto.................. 55
4.3 Ensaio para a Avaliagdo da Capacidade de Absorcéo das Bentonitas................... 57
4.4 Ensaio de Lixiviagdo com Tragador Inativo...............occciiiiiiiiiiiii s 60
4.5 Andlise dos Resultados de Lixiviagdo Alravés do Programa ALT ..........cccocooiiien. 69
5. CONCLUSOES ..ot SO OPN 74
B. SUGESTOES ... oottt e e e 77
REFERENCIAS BIBLIOGRAFICAS ..o 78

ix



ANE X O S e 84

ANEXO A - TEORIA MATEMATICA DO PROGRAMA COMPUTACIONAL ALT

ANEXO B — GLOSSARIO USADO NA TEORIA DO PROGRAMA COMPUTA-
CIONAL ALT

ANEXO C — PROTOCOLOS DOS ENSAIOS DE LIXIVIAGAO

ANEXO D — RESULTADOS DO PROCESSAMENTO DOS DADOS DE LIXi-
VIACAO PELO PROGRAMA ALT.



LISTA DE FIGURAS

FIGURA 2.1 Etapas dageréncia de rejeifos........ccooviiivieeivri e e 10
FIGURA 2.2 Diagrama mostrando as barreiras de um repositério de rejeitos ............... 15
FIGURA 2.3 Repositdrio de EI Cabril .............cccooiiiii e 16
FIGURA 2.4 Diagrama ternario para as principais composicées dos cimentos ............. 21
FIGURA 2.5 Estrutura cristalina na montmorilonita..................cccooeeiii 30
FIGURA 2.6 Inchamento das bentonitas...........cccoooieii e 31
FIGURA 3.1 Difratogramas das bentonitas G, F, Be N............ccoooiiiiiiie 41
FIGURA 3.2 a) Ensaio para a determinacéo de viscosidade (viscosimetro Brookﬁeld)

b) Esquema do viscosimetro Brookfield ..., 43
FIGURA 3.3 a) Ensaio para a determinagéo do tempo de pega (Aparelho de Vicat).....

b} Esquema do aparelho de Vicat automatico...........ccoeeeeeevicvicinneni, 44

FIGURA 3.4 Ensaio para a determinagio da resisténcia a compresséo (a) Corpo-de-
prova apos 28 dias de cura seca, sem moide (b) Corpo-de-prova sendo

TOMPIAO et 45
FIGURA 3.5 Esquema da montagem para a determinacao da evolugdo da temperatura
no produto cimentado ... 46
FIGURA 3.6 Ensaio de lixiviacdo com tracadorinativo.............cooeoviiviiiiiicee e, 47
FIGURE 3.7 Fluxograma das fungbes principais do programa de computador para o ..
ensaio.de lixiviagao acelerado (Programa ALT) ......ccooooiiiiiiiiniiee, 50
FIGURA 4.1 Viscosidade de diversas pastas de cimento, bentonita B e rejeito ............
SIMUIATO ... e e e e s bt 53
FIGURA 4.2 Perfil da temperatura durante a pega do produto cimentado com..............
o113y o] o 11 - T USSR 56
FIGURA 4.3 Perfil da temperatura para produtos cimentados - Ensaios no FZK .......... 56
FIGURA 4.4 Quantidade de cesio absorvido pela bentonita e pelo produto de cimento/
rejeito / bentonita (G e B) em relagao ao césio adicionado ..................... 59
FIGURA 4.5 Comparacao entre a quantidade de césio absorvido pela bentonita e pelo
produto de cimento / rejeito / bentonita (Ge B) ..o 59
FIGURA 4.6 Protocolo para acompanhamento do ensaio de lixiviac@o......................... 61

FIGURA 4.7 Quantidade relativa de césio liberado em fungéo do tempo (Ensaio de ...
lixiviag@o SO, produtos de cimento, rejeito simulado e bentonita G ou F) 62

FIGURA 4.8 Quantidade relativa de césio liberado em funcao do tempo (Ensaio de ...
lixiviacao SO, produtos de cimento, rejeito simulado e bentonita N ou B) 82

FIGURA 4.9 Taxa de lixiviag@o de césio inativo "versus" tempo (Ensaio de lixiviago ..

ISO; produtos de cimento, rejeito simulado e bentonita G ou F) ............... 63
FIGURA 4.10 Taxa de lixiviagao de cesio inativo "versus" tempo (Ensaio de lixiviacao ..
I1SO; produtos de cimento, rejeito simulado e bentonita Nou B) .............. 63

FIGURA 4.11 Taxa de lixiviagao de césio inativo "versus" a quantidade de bentonita ....
adicionada (Ensaio de lixiviagdo ISO; 1 ano de experimentos; produtos ..
de cimento, rejeito simulado e bentonita ... 64
FIGURA 4.12 Fracgao lixiviada incremental de césio para as misturas com bentonita G .68
FIGURA 4.13 Fracao lixiviada acumulada de césio para as misturas com bhentonita G ..68
FIGURA 4.14 Fragao lixiviada acumulada em fungao do tempo e a curva modelada ...

para o modelo de difus@o paraaamostra G12-A.........i 70
FIGURA 4.15 Fragao lixiviada acumulada em func¢ao do tempo e a curva modelada ...
para o modelo de particdo para a amostra G12-A ... 71

FIGURA 4.16 Fracao lixiviada incremental em funcio do tempo e a curva modelada .........
para o modelo de dissolugio para a amostra G12-A ... 71

xi



LISTA DE TABELAS

TABELA 2.1 Principais radicisétopos presentes em rejeitos radioativos ... 8
TABELA 2.2 Comparagao entre as principais opgdes para a produgéo de energia ...... 11
TABELA 2.3 Critérios gerais para a selegdo da tecnologia para as etapasda .............

Geréncia de rejeitos radioativos ... 13
TABELA 2.4 Principais caracteristicas dos principais processos de solidificac&o de ...
rejeitos de baixo e médio nivel de atividade ..................co.oo, 14
TABELA 2.5 Barreiras de engenhariae suas fungdes ... 16
TABELA 2.6 Composicao tipica de um cimento Portland comum (6xidos).................... 21
TABELA 2.7 Compatibilidade entre o rejeito e a matriz de cimento ............................. 26
TABELA 2.8 Compatibilidade entre o produto cimentado e o recipiente ....................... 27
TABELA 2.9 Alguns parametros e valores para produtos cimentados ..o, 28
TABELA 2.10 Caracteristicas avaliadas na qualificac@o de produtos cimentados........... 28
TABELA 2.11 Caracteristicas de alguns métodos de ensaic de lixiviag8o....................... 33
TABELA 2.12 Alguns resultados de ensaios de lixiviag8o para produtos cimentados ..... 34
TABELA 2.13 Alguns modelos de mecanismos de transporte.................cooveieiiinieiien. 35
TABELA 3.1 Composicdo da solugdo simulando rejeito de médio nivel de radiagéo .... 38
TABELA 3.2 Caracteristicasdabentonita G ... 39
TABELA 3.3 Caracteristicas dabentonitaB ..., 40
TABELA 3.4 Caracteristicas das bentonitas utilizadas nos ensaios ..........c.cccccvvieenn, 40
TABELA 4.1 Resisténcia a compressao de corpos-de-prova de cimento .................... 52
TABELA 4.2 Resultados dos ensaios de tempo de pega em pastas de cimento, ..........
bentonita e rejeito simuiado, contendo 10% de sais incorporados ........... 54
TABELA 4.3 Resisténcia a compressao das misturas selecionadas paraos ...............
ENSAI0S de IDAVIACAD ..o 55
TABELA 4.4 Quantidade de césio absorvido pela bentonita pura e pelo produto ..........
bentonita e cimento em contato com agua deionizada ... 58
TABELA 4.5 Taxas de lixiviagéo calculadas segundo o método 1SO para os ensaios ..
de lixiviagéo a temperatura ambiente (1 ano de experimentos) .............. 634
TABELA 4.6 Quantidade relativa de césio inativo liberado apés um ano de lixiviagao ..
em agua deioniZada .. ... e 66
TABELA 4.7 Comparacao entre as fraces lixiviadas acumuladas de **Cs de ..........
rejeitos de descontaminagéo cimentados apds 80 dias de ensaio ......... 669

TABELA 4.8 Taxas de lixiviagdo calculadas segundo o método [SO para os ensaios ..
de lixiviag@o a temperatura ambiente apds 10 anos de experimentos ... 69

TABELA 4.9 Coeficientes de difusdo (De) das amostras do ensaio de lixiviagdo ..........
obtidos usando o programa de computador ALT ... 732

TABELA 4.10 Coeficientes de difusdo (De) de produtos cimentados encontrados em ...
experimentos realizados no FZK, Alemanha. ...........ccccciiiii i, 73

xi



NOMENCLATURA

[Ag] — Concentragdo do constituinte inicialmente presente no corpo-de-prova ou
amostra soélida (fracdo em massa).

A, — Massa do constituinte no corpo-de-prova (amostra sdélida) no inicio do
ensaio de lixiviagao.

ABCP — Associacéo Brasileira de Cimento Portland.
ABNT — Associagao Brasileira de Normas Técnicas.

Aditivo natural — Material de origem mineral, beneficiado fisicamente, usualmente
argilas, como bentonita, vermiculita e serpentinita, usado com o objetivo
de reter os contaminantes na matriz de cimento e melhorar as
caracteristicas do produto final.

Aditivo Quimico ~ Composto de reagentes quimicos usado em peguenas
quantidades, pré-determinadas, durante a confecgdo da pasta, tendo
como objetivo melhorar o processo de cimentacdo e a qualidade do
produto final.

AIEA ~ Agéncia Internacional de Energia Atémica (IAEA - International Atomic
Energy Agency). Instituicdo intergovernamental da Organizacdc das
Nacbes Unidas (ONU), responsavel por promover e assegurar o uso
pacifico da energia nuclear em todos 0s paises membros.

ALT - Sigla para Accelerated Leach Test (Ensaio de lixiviagdo acelerado); ensaio
normalizado pela ASTM.

a, — Massa do constituinte lixiviado durante determinado intervalo de lixiviagao.

Argila- Material natural mineral tendo propriedades plasticas e composto de
particulas muito finas. Usualmente considera-se a fracdo de argila de um
solo a porg&o que consiste de particulas mais finas do que 2um. As argilas
minerais sao, essencialmente, silicatos de aluminio hidratados ou,
ocasionalmente, silicatos de magnésio hidratados, com cations sédio,
calcio, potassio € magnésio.

ASTM — American Society for Testing and Materials.

Bentonita — Argila composta principalmente de minerais do grupo da
montmoritonita, caracterizada pela alta capacidade de sor¢do e grande
mudancga de volume pelo umedecimento e secagem.

CDTN — Centro de Desenvolvimento da Tecnologia Nuclear.

CFL. - Cumulative Fraction Leached; a soma da fra¢do lixiviada durante todos os
intervalos de amostragem.
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Cimento Portland (CP)- E um produto quimico composto, em sua maior parte, de
silicatos e aluminatos de calcio. Depende para sua fabricacao,
principalmente, dos produtos minerais calcario, argila e gesso.

Cimento Portland de Alta Resisténcia Inicial — Aglomerante hidraulico que atende
as exigéncias de alta resisténcia inicial, obtido pela moagem de clinquer
Portland, constituido em sua maior parte de silicatos de caicio hidraulicos,
ao qual se adiciona, durante a operacao, a quantidade necessaria de uma
ou mais formas de suifato de calcio. Usualmente conhecido como CP AR|.

Clinquer Portland — Produto constituido em sua maior parte de silicatos de calcio
com propriedades hidraulicas.

CNEN - Comissao Nacional de Energia Nuclear.

Concreto - Mistura, em propor¢ées prefixadas, de um aglutinante (cimento)} com
agua e um agregado constituido de areia e pedra, que forme uma massa
compacta e de consisténcia mais ou menos plastica, e que endure¢a com
o tempo.

Condicionamento — Operacao que tem como objetivo alterar a forma do rejeito
para outra que seja apropriada para o transporte e/ou armazenamento
e/ou deposicdo. As operacdes podem incluir conversdo do rejeito para
outra forma, colocacédo dos rejeitos em embalagens e fornecimento de
embalagem adicional.

CP - Cimento Portland.
CP ARIi — Cimento Portland de alta resisténcia inicial.

D. - Coeficiente de difusdo efetivo, o coeficiente de difusdo que resulta da
difusdo modificada por outros processos (p. ex. adsorgao) ou restricéo
fisica (p. ex. tortuosidade).

Deposigao ou Disposicdo — Colocagdo de rejeitos radioativos em local aprovado
pelas Autoridades Competentes, sem inten¢do de remové-los.

ECl| — Elemento Combustivel Irradiado; elemento combustivel apds sua
utilizag&o no reator de poténcia.

Ensaio — Operagéo técnica que consiste na determinacédo de uma ou mais
caracteristicas, ou desempenho de um produto, material, equipamento,
fendmeno fisico, processo ou servico, em conformidade com o
procedimento especificado.

FZK — Forschungszentrum Karisruhe, antes KFK (Kernforschungszentrum
Karlsruhe); centro de pesquisa da Alemanha.

Geréncia de Rejeitos Radioativos (GRR) — Conjunto de atividades administrativas
e técnicas relacionadas com coleta, segregagao, manuseio, tratamento,

Xiv



condicionamento, transporte, armazenamento, controle e deposicdo de
rejeitos radioativos.

IAEA — International Atomic Energy Agency, o mesmo que AIEA.

IFL ~ Incremental Fraction Leached; a fracdo lixiviada da espécie de interesse
durante um dnico intervalo de amostragem.

ISO - International Organization for Standardization.

Lixiviacdo — Extracdo de uma substancia solivel de um sélide por um solvente
com o qual o solido entra em contato.

NORM — Natural Ocurring Radioactive Material; material radioativo de ocorréncia
natural.

Pasta — Mistura recém-preparada, de cimento e rejeito simulado ou real, podendo
conter, se necessario, aditivos naturais e/ou guimicos e agua.

Produto de Rejeito Cimentado — Produto sélido obtido da cimentagao de rejeitos,
na forma final para transporte e armazenamento.

Produto Final ou Produto de Rejeito — Produto sélido obtido da solidificacdo de
rejeitos, na forma final para transporte e armazenamento.

Produto Solidificado — O mesmo que Produto Final.

Programa ALT -~ Programa computacional desenvolvido para o estudo dos
resultados do ensaio de lixiviacao acelerado (ALT).

Recheio — Material usado para preencher as porgdes escavadas de um
repositorio ou os espagos vazios depois que o rejeito foi depositado no
repositorio.

Rejeito Radioativo (RR)— Qualquer material resultante de atividades humanas,
qgue contenha radionuclideos em quantidades superiores aos limites de
isencao especificados na norma CNEN-NE-6.02 - Licenciamento de
Instalacdes radiativas e para o qual a reutilizacdo € impropria ou nao
prevista.

Rejeito Simulado — Solugéo preparada em laboratério contendo os componentes
encontrados em solugdes de rejeito real.

Relagao alc ou a/c — Relagdo em peso entre as quantidades de agua e cimento
presentes na mistura.

Relagéo rfc ou r/'c — Relacdo em peso entre as quantidades de rejeito e cimento
presentes na mistura.

Repositério — Depdsito destinado a receber, em observancia aos critérios
estabelecidos pela CNEN, os rejeitos radioativos provenientes de

XY



armazenamentos iniciais, depdsitos intermediarios e depdsitos provisérios.
O mesmo que deposito final.

S ~ Area superficial do corpo-de-prova ou amostra sélida.

Segregagao — Separagao dos rejeitos, de acordo com suas caracteristicas fisicas,
quimicas, biolégicas e radioldgicas, de modo a facilitar a geréncia.

Solidificacao — Transformacéo do rejeito radioativo liquido ou de lamas radioativas
para uma forma sélida, de modo a minimizar o potencial de migragdo ou
dispersdo de radionuclideos pelos processos naturais, durante ©
armazenamento, transporte e deposicao.

t - tempo.

TDL ~ Taxa de Lixiviaggo.

Tempo de Pega — Tempo necessario para que a pasta de cimento passe do
estado pastoso ao estado solido.

Tratamento — Qualquer operacdo visando modificar as caracteristicas do rejeito
radioativo, como por exemplo: reducdo de volume, mudanga de
composigao, remocéo de radionuclideos e outros.

V — Volume da amostra solidificada ou corpo-de-prova.

p — densidade .
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1. INTRODUGAO

A energia nuclear tem sido usada em diferentes areas para o beneficio e 0
desenvolvimento humano, tendo suas principais aplicagbes, além da geragao
elétrica, nas areas médica, industrial, na agricultura e na protecdo ao meio
ambiente.

A energia elétrica €& fator essencial para assegurar o crescimento
-econdmico de um pais e a qualidade de vida de sua populacdo. A geragao
nucleoelétrica € uma das opg¢des menos poluentes, permitindo a obtengao de
muita energia em um espaco fisico relativamente pequeno e a instalagdo de
usinas perto dos centros consumidores reduz o custo da distribuicao da energia.
Qutras fontes de energia, como a solar ou a edlica, sdo de exploragido cara,
capacidade limitada e ainda sem utilizagdo em escala industrial. Os recursos
hidraulicos também apresentam limitacdes, além de provocar grandes impactos
ambientais.

Atualmente na area medica o radiodiagnostico e a radioterapia s&o
técnicas amplamente utilizadas, através por exemplo dos radiofarmacos. A
esterilizacdo de sangue e tecidos para transplantes por irradiagdo tem como
objetivo prevenir possiveis rejeigdes. A irradiag@o é usada também para esterilizar
instrumentos cirlrgicos e produtos meédico-farmacéuticos. Na agricultura as
principais aplicacbes da energia nuclear visam garantir maior produtividade,
alimentos com melhor qualidade nutricional e maior resisténcia a pragas e
doencas. A gamagrafia e os medidores de nivel e espessura sdo exemplos do uso

da energia nuclear na industria.

No Brasil a energia nuclear € usada em todas as areas citadas,
principalmente na medicina, inddstria e aplicagdes de radioisétopos para a
preservacdo do meio ambiente. Atualmente existem para a geragéo de energia
elétrica duas centrais nucleares, as Usinas de Angra 1 e 2, localizadas em [taorna,
RJ, com capacidade de 657 e 1309 MW de poténcia, respectivamente. A Usina
Almirante Alvaro Alberto (Angra 1) entrou em operagdo comercial em 1985. Desde
entdo ja produziu mais de 30 milhées de MWh, energia suficiente para abastecer
uma cidade de aproximadamente 1.200.000 habitantes durante este periodo. Os

1



testes operacionais de Angra 2 j& foram realizados, iniciando sua operacao
comercial em 2001.

Como em outras atividades humanas, no uso da energia nuclear também
sdo gerados residuos sdlidos, liquidos e gasosos. Muitos destes séo considerados
rejeitos, pois possuem contaminantes em quantidades que podem ter impacto
potencial negativo na saide humana e no ambiente e por isto devem ser bem
gerenciados, nédo devendo ser liberados sem um tratamento prévio.

A Geréncia de Rejeitos Radioativos (GRR) abrange as operagbes que
comegam na sua geragao e terminam com a sua disposicao em repositério. Estas
operagdes tém como objetivo principal gerenciar os rejeitos de maneira segura de
modo a proteger o homem e a natureza dos impactos negativos.

O processamento do rejeito radioativo consiste, geralmente, em uma
redugdo de volume, seguida de solidificagdo efou acondicionamento. Muitos
materiais € combinagdes de materiais estdo sendo considerados como matrizes
para a incorporac¢ao destes rejeitos, com o objetivo de manter o material ativo em
uma forma estavel fisica e quimicamente. Dentre estes materiais, incluem-se ©
cimento, o vidro, a cerdmica, o betume e os polimeros. A escotha da matriz vai
depender de diversos fatores, como do tipo e da forma do rejeito, da atividade e
dos radionuclideos presentes, dos requisitos do repositério, além de fatores

econdmicos, de engenharia e de seguranca.

A cimentacao de rejeitos radioativos é um dos processos de solidificagéo e
pode ser feita em sistemas fixos ou moveis, em batelada ou continuamente. O
cimento & um material largamente utilizado na incorporagéao de rejeitos liquidos de
baixa e média atividade, pela facilidade na sua obten¢8o, por existir uma larga
experiéncia na sua utilizagdo e pela possibilidade de ser processado a
temperatura ambiente. Diversos materiais tém sido estudados visando melhorar as
caracteristicas de fixagdo dos radionuclideos no produto cimentado. Dentre esses

materiais esta a bentonita.

A bentonita é uma argila composta principalmente de minerais do grupo

da montmorilonita, caracterizada pela alla capacidade de absorgdo e grande



mudanc¢a de volume nos processos de umedecimento e secagem, tendo mostrado

eficacia na retencéo dos contaminantes no produto.

O objetivo da pesquisa foi selecionar, entre os materiais naturais
existentes no pais, aqueles que fossem efetivos na retencao de contaminantes no
produto cimentado, sem prejudicar o processo e outras caracteristicas do produto
final. A partir de ensaios preliminares selecionaram-se quatro tipos de bentonita,
comercialmente disponiveis, para testes mais especificos de avaliacdo de
processo e produto. A avaliagdo do produto solidificado é feita através de varios
ensaios como por exemplo, o de resisténecia & compressdo, & corrosdo e a
lixiviagao.

Prepararam-se diversas misturas contendo rejeito simulado, cimento e
bentonita, tendo sido realizadas medidas de tempo de pega, de viscosidade, de
evolugao da temperatura, de resisténcia a compresséo e de lixiviagdo. Os ensaios
foram realizados em pastas e corpos-de-prova, variando-se a relagéo
agua/cimento e a proporgdo de bentonita nas misturas. Verificou-se também o
estado monolitico e auséncia de agua livre no produto solidificado. Escolheu-se ¢
césio inativo para tracador, por ser o isétopo '*’Cs considerado o produto de
fissdo mais problematico no processo de cimentagao, devido a alta solubilidade de
seus compostos, sua meia-vida e por ndo formar nenhum composto menos
solivel com os componentes do cimento.

A resisténcia 3 lixiviagao é o principal par@metro na andlise do produto,
pois indica a capacidade de reten¢ao dos radionuclideos peia matriz, quando o
produto entra em contato com a agua. A lixiviagdo é um fendmeno complexo
governado por diferentes mecanismos e do qual se sabe muito pouco. Através dos
ensaios de lixiviagcdo sao medidas as quantidades de radionuclideos liberados,
quando amostras do produto (simulado ou real) s&o colocadas em contato com
solugdes lixiviantes. Existem varios métodos propostos para estes ensaios e eles

sao utilizados de acordo com a necessidade e o objetivo de cada pesquisa.

Os ensaios de lixiviacdo foram iniciados em 1985 e a troca do lixiviante

tem sido feita anualmente ao longo dos Udltimos 14 anos. Através deste ensaio



verificou-se que a bentonita foi realmente eficiente na retencéo de césio em todos
0S casos.

No Brookhaven National Laboratory, USA, fol desenvolvido um programa
computacional para modelar resuitados de ensaios de lixiviagdo de curta duracao,
com opcdes de extrapolacéo no tempo e na dimensao das amostras. Diante do
grande namero de dados de lixiviacdo disponiveis nesta pesquisa, decidiu-se fazer
a sua andlise atraves deste programa computacional e verificar sua validade para
modelar ensaios com maior duragdo. Calculou-se o coeficiente de difuséo,
verificando-se o ajuste enfre 0os dados experimentais e os modelos do programa.
O modelo de particAo mostrou-se bastante adeguado para descrever o

mecanismo de liberagao do césio no periocdo e nas condi¢des do ensaio realizado.

Este tipo de avaliagdo podera fornecer dados de extrapolacdo para uso
em avaliagcao de segurancga de repositorios. Em continuacéo pretende-se fazer um
estudo para relacionar outras propriedades do produto de rejeito como, por

exemplo, a resisténcia a compress&o, com a liberacao de césio.

As peéquisas do Centro de Desenvoivimento da Tecnologia Nuciear -
CDTN/CNEN na area de cimentacao foram muito importanies durante o
tratamento dos rejeitos gerados pelo acidente radiolégico com a fonte de 'Cs
ocorrido em Goidnia, em 1987. As principais razdes para isto foram o
conhecimento dos parémetros do processo de cimentacao, a experiéncia com 0
radionuclideo em questao, a utilizacdo de materiais nacionais comercializados em
todo o Brasil e, principalmente, a disponibilidade de resultados confidveis dentro
das condicbes existentes naquela ocasido, comprovados atualmente por este
trabalho.

Os dados destas pesquisas tém sido utilizados também em trabalhos
realizados pelo CDTN/CNEN para empresas estatais e particulares ou, em
cooperagdo com a Agéncia Internacional de Energia Atémica (AIEA), para a
América Latina. Dentre eles estdo a otimizagdo do sistema de solidificacdo dos
rejeitos gerados na Usina Nuclear Almirante Alvaro Alberto (Angra 1); o

acondicionamento de fontes de braquiterapia em diversos paises e a definicao do



processo € a determinacio dos parametros para a cimentagdo de rejeitos
organicos especificos gerados nos paises da América Latina.



2. REVISAO DA LITERATURA

O rejeito radioativo é gerado em atividades que envolvem o uso de
material radioativo. Estas atividades incluem aplicagbes de técnicas em medicina,
pesquisa, indUstria e na producdo de eletricidade a partir da energia nuciear.

2.1 Rejeitos Radioativos

Considerando-se que, com raras excecdes, todos os materiais naturais e
artificiais contém radionuclideos, incluindo os seres vivos, a assercédo de que
qualquer residuo que possua elementos radioativos incorporados deva ser
caracterizado como rejeito radioativo & impropria. E necessario, portanto,
estabelecer limites minimos que qualifiguem um residuo como rejeito radioativo. A
determinacdo destes limites é fundamentada na avaliagdo das conseqﬁéncias‘ que
adviriam da liberacdo dos residuos para a biosfera e leva em conta as
propriedades dos mesmos, dos radioisétopos presentes, bem como as
caracteristicas do meio ambiente [1].

Considera-se rejeito radioativo (RR) qualquer material que contenha
radionuclideos em gquantidades superiores aos limites de isen¢ao especificados na
norma da Comissé@o Nacional de Energia Nuclear CNEN-NE-6.02 [2] e para o qual

a reutilizac@o & impropria ou nao prevista [3].

Os rejeitos radioativos sao gerados durante a operacao dos reatores
nucleares de poténcia, pelas instalagdes do ciclo do combustivel (mineracao,
beneficiamento do minério, conversio, enriquecimento, fabricagao de elementos
combustiveis e reprocessamento) e por aqueles que utilizam radioisétopos na
medicina, inddstria, agricultura e pesquisa. Ressalta-se que o0s elementos
combustiveis irradiados (ECI) dos reatores nucleares s6 serdo considerados
rejeito radioativo apds uma definicdo, em &ambito nacional, da politica de
fechamento do ciclo do combustivel nuclear. Alguns paises proibem o
reprocessamento do ECI, outros o utilizam. No Brasil, ainda n&o foi tomada uma
deciséo clara de reprocessar, ou ndo, os elementos combustiveis irradiados. Os
ECls da Usina Nuclear de Angra 1 enconfram-se armazenados numa piscina no
prédio do reator .



Além disto, processos naturais como vulcdes, erupgoes, jorros de agua
mineral, erosdes e movimentos de areias podem também liberar fracSes
radioativas, inicialmente em equilibric na natureza, e assim modificar 0 habitat
humano. Por exemplo em Okio, no Gabao, ha 1,8 bilhdes de anos atras, um
processo de fissdo espontanea num depdsito rico em uréanio produziu 0 mesmo
tipo de rejeito radioativo gerado em usinas de energia nuclear [4]. Este tipo de
rejeito é classificado internacionalmente como NORM (Natural Ocurring
Radioactive Material), material radioativo de ocorréncia natural.

Na Tabela 2.1 s&dc apresentados sucintamente os principais
radionuclideos presentes nos rejeitos radioativos, com excecdo dos rejeitos de

reprocessamento e 0 elemento combustivel irradiado (ECI).

Os rejeitos s&o normalmente coletados, processados e acondicionados,
de modo a atender as exigéncias de normas de seguranca para o transporte,
armazenamento e deposicao.

Eles podem ser classificados de diversas maneiras, levando-se em
consideracdo suas caracteristicas fisico-quimicas, o estagio de desenvolvimento
da industria nuclear e os requisitos de seguranca. No entanto, as propriedades
mais importantes para a classifica¢do de rejeitos estdo relacionadas a
radioatividade, ou seja, ao tipo de desintegracao dos radionuclideos (alfa, beta,
gama efou néutrons), a radiotoxicidade (toxidez atribuida a um radionuclideo) e &
sua meia-vida.

Segundo a norma nacional CNEN-NE-8.05 [3], os rejeitos sao
classificados em categorias de acordo com o estado fisico, natureza da radiacéo,
concentracdo e taxa de exposicdo. A classificagdo dos rejeitos em categorias
dependentes do tipo de radiagdo e da concentragdo de material radioativo ajuda
no estabelecimento de uma linguagem comum entre os que operam sistemas de

tratamento de rejeito.



TABELA 2.1 _
Principais radioisétopos presentes em rejeitos radioativos [1]

ORIGEM ' RADIOISOTOPO MEIA-VIDA
%Co 526 a
e 30,17 a
%Ee 2.7 a
REATOR °H 12,323 a
129 16x10° a
8Kr 10,72 a
©sr 28,1 a
Xe 5,25 d
#Ra 16x10° 3
CICLO DO COMBUSTIVEL 22p, 3,825 d
20Th 7.7x10° a
(EXCETO REPROCESSAMENTO) By 7.038x10%a
28y. 447 x 10° a
*Am 433 a
“C 573x10° a
8o 5,26 a
¥ics 30,17 a
¥Ga 78,3 h
INDUSTRIA, MEDICINA 4 12,323 a
129 59,7 d
E PESQUISA ) 8,04 d
92y 74 d
2% 138,38 d
25Ra 16x10° a
Ra 5,75 a
®gr 28,1 a
R e 6 h
*Mo 66 h
207 77x10" a
22 Th 14x10"° a
2007 75,3 h

h = horas; d = dias; a= anos

2.2 Geréncia de Rejeitos

O termo Geréncia de Rejeitos Radioativos (GRR) abrange a seqiiéncia de
operagbes que envolvem os rejeitos comegando na geracgdo e finalizando com a
sua deposicao. Estas operacdes tém como objetivo principal gerenciar os rejeitos
de maneira segura, de modo a proteger a saltde humana e o meio ambiente de

seus impactos negativos. A magnitude e o tipo de impacto potencial resultante do
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rejeito radioativo dependera das suas propriedades fisicas, quimicas e biolégicas,
em particular daquelas relacionadas a radioatividade. A aplicagdo de tecnologias
apropriadas em cada etapa, desde a geracdo até a deposicdo do rejeito, tem

como objetivo minimizar ou prevenir este impacto potencial negativo [5).

A tecnologia aplicada & geréncia de rejeitos é um tema que tem recebido
consideravel! atencao dos Paises Membros da Agéncia Internacional de Energia
Atémica (AIEA), em reconhecimento da importante ligacdo que existe entre a
aceitacéo publica das aplicacdes nucleares e o gerenciamento seguro do rejeito
radioativo. Esta ligacdo deve ser mantida para garantir a seguranga radioldgica
para trabalhadores e publico, para evitar acidentes e minimizar exposi¢bes a

radionuclideos associados ao rejeito radioativo.

Assim a principal tarefa de um sistema de gerenciamento de rejeitos € que
todas as suas etapas sejam realizadas em conformidade com os requisitos
nacionais e obrigagbes internacionais, levando em consideracdo os fatores
econdmicos e socio-politicos envolvidos. Um fluxograma mostrando as etapas da
geréncia é apresentado na Figura 2.1.

A aplicacdo otima de tecnologia relacionada a minimizacéo, tratamento,
condicionamento e armazenamento ou deposicao dos rejeitos & necessaria pelos
seguintes fatores [5]:

» os rejeitos radioativos podem ser dispostos somente em instalagbes
especialmente licenciadas para este fim;

> a deposi¢éo direta préxima a superficie de rejeito radioativo no solo (sem
tratamento, imobilizacdo ou embalagem apropriadas) nao € aceitavel;

> com 0 excessivo aumento dos custos na deposicao de rejeitos, reduzir o
seu volume oferece uma grande vantagem econdmica e social;

> os critérios dos érgdos reguladores para cada etapa da geréncia de
rejeitos, como transporte, armazenamento e deposigcdo, tornam-se mais
restritivos a cada dia;

» com a crescente inquietagdo social relativa ac uso 6timo da terrae com o
aumento da oposicdo do piblico a colocagdo de instalagdes de RR perto
de suas localidades, o desenvolvimento de novas instaiacbes € um

processo caro, prolongado e dificil;



GERACAC DO REJEITO

1
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uma tnstaiacdo Nuclear, onde
Estocagem para o Contrale de Pessoas e de ARMAZENAMENTO
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Form;e;:?:a do Superficie Profundo
FIGURA 2.1

Etapas da geréncia de rejeitos [5]




> avangos recentes em varias tecnologias adequadas para a geréncia de
RR tém tornado sua aplicacio (custo/beneficio) mais facil de implementar;
> objetivos &timos em termos de protecdo segura a saldde humana e ao
meio ambiente podem ser alcancados, se as tecnologias para a GRR sao

aplicadas com prudéncia.

Devido ao continuo desenvolvimento da geréncia de rejeitos, a indastria
nuclear para usos pacificos € talvez a Unica industria, na qual haja realmente a
preocupacdo em reduzir-se a quantidade de rejeito gerado e em trata-lo
adequadamente dentro de padrbes nacionais e internacionais. Adicionalmente &
mantido pela AIEA um cadastro de todo e qualquer incidente envolvendo a area
nuclear. Assim tem-se registros da geragdo, tratamentos e locais de
armazenamento temporario e definitivo de todos os rejeitos gerados na area
nuclear. Verifica-se que, em se tratando de produgao de energia, a op¢cdo nuclear
além de necessitar de menor guantidade de combustivel e menor area de
construcdo, ainda gera menos rejeito por MW de energia produzido em
comparagao com outras fontes (Tabela 2.2).

TABELA 2.2
Comparacgao entre as principais opcdes para a producio de energia [4]
(Base: 1.000 MW)

ORIGEM - | "NUCLEAR  .CARVAO | PETROLEO
Combustivel Gasto (1) 27 26x10° 2 x 10° (6leo)
Rejeitos Gerados (1) 27 (ANR) 6 x 10° gases

310 (MNR) 244 x 10° SOx

460 (BNR) 222 x 10° NOx
797 (Total) 320 x 10° cinzas (com

400 de metais pesados)

ANR = Alto nivel de radiaggo; MNR = Meédic nivel de Radiacio; BNR = Baixo nivel de radiagao
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2.3 Tratamento de Rejeitos Radioativos

Existe uma vasta informagdo sobre tecnologias e projetos técnicos
alternativos em todas as etapas da GRR, que requerem desenvolvimento e/ou
validacdo. Nem todos estes processos estdo igualmente desenvolvidos ou bem
adaptados para todos os tipos de rejeito e situagdes. A selecdo entre as
tecnologias pode ser feita com base no estado organizacional de cada pais, na
experiéncia ou segundo um procedimento de otimizagdo. Devido aos custos
envolvidos, a complexidade potencial das consideracdes técnicas e ambientais,
como também a necessidade de assegurar o desempenho adequado, ©
mecanismo de selecdo vai requerer critérios claros. Alguns critérios serao mais
gerais e aplicaveis a quase todos o0s sistemas de gerenciamento de rejeitos,
outros serdc aplicados a categorias especificas de rejeitos ou a etapas
selecionadas da geréncia [5].

Em razdo da variedade de processos, técnicas e equipamentos
disponiveis para as diferentes etapas de um sistema de GRR, para cada etapa
uma tecnologia prépria tem de ser selecionada. As diferentes tecnologias devem
ser combinadas em um sistema integrado para otimizar a GRR. Em geral todos os
fatores listados na Tabela 2.3 devem ser considerados durante a selegao de uma
tecnologia para GRR [5].

O tratamento do rejeito consiste, geralmente, em uma redugéo de volume,
seguida de solidificacdo e/ou acondicionamento. Muitos materiais € combinagtes
de materiais estdo sendo considerados como matrizes para a incorporacao destes
rejeitos, com o objetivo de manter o material ativo e outros contaminantes em uma
forma estavel fisica e quimicamente. Dentre estes materiais incluem-se o cimento,

o betume, o vidro, a ceramica e 0s polimeros.

A escolha da matriz vai depender de diversas variaveis, como tipo e forma
do rejeito, atividade e radionuclideos presentes, requisitos do repositorio, além de

aspectos econdmicos, de engenharia € de seguranca.
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TABELA 2.3

Critérios gerais para a selecao da tecnologia para as etapas da geréncia de
rejeitos radioativos [5]

- FATORES NAO-TECNICOS | FATORES TECNICOS
» Adequacéo do Sistema Nacional de GRR |« Caracteristicas do rejeito
« Politica, leis & normas nacionais » Escala de aplicaco da tecnologia
« Cumprimento dos regulamentos « Maturidade e robustez da tecnologia
» Posigdo do licenciamento « Campo de aplicagaoc da tecnologia
« Infra-estrutura fisica « Complexidade e manutencdo das instalagbes

« Forca de trabalho e competéncia de!. Caracteristicas do produto tratado

pessoal « Expectativa de necessidades futuras
+« Custos e recursos + Redugado de volume
» Condigges sdcio-politicas « Rejeitos secundarios e compatibilidade com

« Condicbes geograficas e geoldgicas processos existentes
» Oportunidade para cooperacdo com|s Potencial para intruséo

outros paises « Estado da pesquisa e desenvolvimento

+ Salvaguardas e seguranga nuclear

A solidificacdo, um processo de imobilizacdo, visa a conversdo dos
rejeitos em uma forma solida, reduzindo o potencial de migragéo ou dispersdo dos
radionuclideos por processos naturais, durante o armazenamento, o transporie € a
disposicao final, além de garantir estabilidade e durabilidade. Genericamente a
solidificagcao envolve o uso de uma matriz para fixar o rejeito, transformando-o em

um monolito.

Na Tabela 2.4 sdo apresentadas algumas caracteristicas dos principais
processos usados para solidificar os RR.
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TABELA 2.4

Principais caracteristicas dos principais processos de solidificagio de
rejeitos de baixo e médio nivel de atividade [5]

. . CARACTERISTICA . | CMENTO | BETUME | POLIMERO
Complexidade Baixa Alta/média Alta
ProcessO | Flexibilidade Alta Meédia Alta
Redug&o de volume Negativa Negativa Positiva
Custo Baixo Alio Alto
Compatibilidade com correntes de| Média Media Alta
rejeito
Carga de rejeito Média Alia Alta
Resisténcia & compresséo Alta Média/Alta Baixa
ProDuUTO | Resisténcia ao impacte Alta Média/Alta Média
DE Resisténcia ao fogo Alta Baixa/média | Baixa
REJEITO Estabilidade & radiacao Alta Média Média
Retencao de radionuclideos
* gctinideos Alta Baixa Baixa
* vida curta Baixa Alta Alta

2.4 Deposicédo

O impacto ambiental causado pela deposicdo dos rejeitos depende de
uma série de fatores, como da qualidade do rejeito tratado, de suas embalagens,
das barreiras de engenharia e do sitio selecionado para ¢ repositorio,
principalmente dos caminhos de liberacdo dos contaminantes para o meio
ambiente. A migracdo dos radionuclideos, através dos diversos meios que
compGem o sistema de deposicdo, & considerada a via mais importante para esta
liberacao [6, 7, 8].

A avaliacao do impacto ambiental tem como meta fornecer as premissas
para o projeto do repositdrio e, consequentemente, para os criterios de aceitagao
dos produtos de rejeito que serdo armazenados. O objetivo final é assegurar que
ndo haja contaminacao do meio ambiente nem dos seres vivos e que os niveis de
exposicao estejam dentro dos limites das normas de radioprotecéo. Esta avaliag&o
é feita através de modelos matematicos, cujos principais parametros s&o os dados

de migragao dos radionuclideos nos meios que compdem o sistema de deposigéo
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(produto de rejeito, material de recheio, barreiras de engenharia, sitio), como
mostrado na Figura 2.2 {8, 9, 10].

e / Barreira de concreto
Material de recheio

T A”/ Embalagem

// Natureza fisico-quimica

é/ do rejeito

Caracterfsticas do sitio

VUL \\\\

FIGURA 2.2
Diagrama mostrando as barreiras de um repositorio de rejeitos

Internacionalmente tem sido considerado o conceito de barreiras multiplas
para repositorios de rejeitos radioativos. Desta forma as medidas de protecao sao
fornecidas pela aplicacdo deste principio, levando-se em consideracéo
interdependéncias entre as varias etapas da geréncia de rejeitos. As multiplas
barreiras s&o0 apontadas como isolamento suficiente do rejeito do meio ambiente
e limitacdo de liberagbes possiveis dos materiais radioativos, assegurando que
falhas ou combina¢des de falhas, que poderiam levar a significantes
conseqliéncias radioldgicas, sejam muito pouco provaveis. Por isto € necessario
que haja uma série de “critérios para a aceitagdo de rejeitos” e que s6 os produtos
que atendam a estes critérios sejam aceitos para a deposigéo [5]. Como exemplo,
na Figura 2.3 & apresentada a estratégia de deposicdo e uma imagem do
repositorio de El Cabril, Espanha [11].
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FIGURA 2.3
Repositorio de El Cabril

A Agéncia Internacional de Energia Atdbmica (AIEA) engloba entre as
barreiras de engenharia as seguintes partes do sistema de deposicao: o produto
de rejeito, a embalagem e o material tampao ou de recheio [6]. Na Tabela 2.5 séo

apresentadas estas barreiras, suas fungdes e exemplos.

TABELA 2.5
Barreiras de engenharla e suas fungoes [6]

BARREIRADE | *° FUNQAO E X E M P oS
ENGENHARIA _ ALmNVEL ' BAIXO NIVEL
Produto de|lmobilizacdo dos radio-|Vidro, “synroc’, “pe iets" de | Cimento, betume e
Rejeito nuclideos combustivel gasto resinas
Embalagem | Contengéo “Ganister” de aco, fitanic, | Tambcres de ago
de Rejeito casco de ferro, ceramica ou
metal-ceramico, cobre

Tampao ou|Estabilizar as aberturas | Bentonita, mistura de rochajAreia, solo argila, e
Recheio no subsolo, retardar o} moida, argila concreto

acesso  da  agua|para gelar usam--se também

subterranea e a liberacdo resinas betume e cimento

ou transporte dos

radionuclideos

As barreiras de engenharia sao projetadas para fornecer completo

confinamento dos

radionuclideos presentes nos

rejeitos por

um periodo
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predeterminado de algumas centenas a mithares de anos. Depois deste tempo
elas podem ser degradadas, permitindo a penetragdo da agua subterranea no
material de rejeito, mudando entdo sua func¢éo para limitadoras da liberacdo dos

radionuclideos dissolvidos, conforme eles se movem no ambiente geolégico.

Para predizer a efetividade das barreiras de engenharia quantitativamente
como funcdo do tempo, o projetista precisa de informacbes sobre suas
propriedades fisicas e quimicas, como também sobre os processos geoldgicos do
sitio que possam mudar essas propriedades.

2.4.1 Produto de rejeito

O primeiro papel do produto de rejeito & restringir a fiberacdo dos
radionuclideos nele contidos. Seus parametros mais importantes szo: a
estabilidade, a distribuicdo dos radionuclideos na matriz e a taxa de degradacéao
fisica e quimica da matriz [6].

Para os rejeitos de baixo e médio nivel (por exemplo: concentrados de
evaporador, lamas ou solidos compactados) € geralmente usada uma matriz de

solidificagao, como cimento, betume, polimero, na qual eles sao incorporados.

O rejeito combustivel de baixo nivel, como roupa, plastico, papel ou
madeira, deve ser preferencialmente incinerado e as cinzas incorporadas em uma
matriz, a menos que seja possivel estoca-las até que os radionuclideos decaiam a

niveis insignificantes.

2.4.2 Embalagem do produto de rejeito

A embalagem € projetada primeiramente para formecer completo
isolamento do produto de rejeito durante um tempo definido, o que é determinado
pela resisténcia a corrosao e a desintegracio de seu material de construgdo. Em
alguns casos ela também & concebida para ter a fung@o adicional de blindagem
durante as operacdes de deslocamento e armazenamento do rejeito. Para
assegurar maior durabilidade a embalagem deve ser construida com materiais
selecionados resistentes a corroséo, tais como © cobre, o ago inoxidavel, o titanio
e a cerdmica, ou com uma espessura maior de parede, para permitir somente

corrosdo parcial. Em ambos os casos, os efeitos esperados do ambiente fisico e
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geoquimico, apos o fechamento do repositorio, t¢m um papel muito importante
nesta durabilidade e devem ser avaliados [6].

2.4.3 Material tampio e de recheio

A escolha deste material € muito importante e esta diretamente ligada ao
sistema de deposicao escolhido. Esta importancia estda relacionada com as
funcbes que ele exerce no repositdrio, quais sejam:
> preencher os vazios em torno da embalagem de rejeito e nas areas

escavadas, para com isso aumentar a estabilidade estrutural e diminuir a

permeabilidade;
> reduzir o volume e o movimento da agua, como também a formacéo de

canais dentro do repositério;
> fornecer tamponamento quimico em torno das embalagens do rejeito;
» retardar a migracao dos radionuclideos que poderiam ser liberados do

rejeito através da embalagem e

> fornecer condugao de caior.

A bentonita, as zedlitas e outras argilas, bem como varios cimentos tém
sido considerados para este fim; pode ser feita também a mistura destes com a
rocha original triturada do sitio. Neste ultimo caso resultados empiricos devem ser
coletados durante a construcao do repositorio [6].

2.4.4 Sitio

O local selecionado para © repositério deve atender aos seguintes
requisitos principais: estabilidade a longo prazo, comportamento futuro previsivel e
permitir operacionalidade. Poréem a selecdo do sitio, além de atender aos
requisitos técnicos, esta ligada a aspectos sociais e politicos e deve ser
demonstrada que é adequada. Para isto é feita a analise do desempenho do

repositorio quanto a seguranca, desde as primeiras etapas do projeto conceitual.

Informacgdes como o tamanho, o acesso, o terreno, a inexisténcia de
recursos naturais (minerais, hidrocarbonetos, energia geotérmica e outros), a
densidade populacional, os impactos em potencial no ambiente natural e a

capacidade de caracterizar o ambiente geologico, entre outras, devem limitar a
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escolha a alguns locais possiveis. Estes entdo deverdo ser estudados mais
detalhadamente até que se eleja o local definitivo.

2.5 Cimentacéo

A cimentac¢éo foi a primeira e € a técnica mais largamente aplicada para o
condicionamento dos rejeitos de niveis de radiagdo baixo e médio. Tem como
principal objetivo transforma-los em um produto solidificado, homogéneo, integro e
fisicamente resistente, reduzindo, principalmente, o potencial de migragéo dos
contaminantes para o meio ambiente. Isto porque guanto menor for a liberagao
dos radionuclideos a partir do produto, menor serdo os requisitos das demais

barreiras e mais segura sera a deposicio.

Comparada com outras técnicas de solidificagdo, ela é relativamente
simples e barata. A qualidade do produto final cimentado depende muito da
composicdo do rejeito e do tipo de cimento usado. Portanto, uma das

propriedades que deve ser avaliada € a compatibilidade do rejeito com o cimento

A tecnologia da cimentacao, associada ao uso de varios tipos de aditivos e
produtos quimicos, esta em continuo desenvolvimento, de modo a melhorar as
caracteristicas do produto cimentado de rejeito de acordo com o aumento dos
requisitos de qualidade estabelecidos pelas normas. As principais vantagens e
desvantagens [12] do uso do cimento na solidificacgo séo:

Vantagens:

material e tecnologia bem conhecidos;

compativel com muitos tipos de rejeito;

a maioria dos rejeitos aquosos ligam-se guimicamente a ele;
baixo custo do cimento;

boa capacidade de blindagem;

nenhum problema de vapor;

boa resisténcia a compressao e ao impacto;

baixa lixiviabilidade para varios nuclideos;

nenhuma agua livre, quando bem formulado;

v VvV ¥ ¥V ¥ ¥ V¥V ¥ Y V¥

endurecimento rapido e controlado, sem precipitacdo ou segregacao
durante a cura.
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Desvantagens:

> alguns rejeitos afetam a cura ou geram produtos ruins;

> pode ser necessario o ajustamento do pH dos rejeitos;

» inchamento ou quebra pode ocorrer guando alguns produtos sao expostos
a agua;

aumento do volume do rejeito final a ser armazenado;

calor excessivo pode ser desenvolvido durante a cura para algumas
combinagdes de rejeito e cimento;

problemas de poeira (pd) podem ocorrer em alguns sistemas;

dificil manuten¢ao dos equipamentos para alimentacao de pds.

Existe uma grande faixa na composicao dos materiais cimenticios usados
como agentes de solidificac@o para os rejeitos radioativos. Sua forma mais comum
apresenta como principais constituintes Ca0, Si0O; e Al;Oa. A Figura 2.4 apresenta
o diagrama ternario, no qual estes trés componentes aparecem em diferentes
quantidades formando os diferentes cimentos disponiveis [12]. Os cimentos
Portland (CP), que em muitos paises sao fabricados com materiais que estéo
disponiveis localmente, s&o os cimentos mais comumente usados, devido a sua
alta resisténcia mecénica [13]. O CP é um cimento hidraulico, constituido
basicamente de silicatos e aluminatos de calcio. Sua composicdo tipica é

mostrada na Tabela 2.6.

O processo de cimentacéo para a imobilizacdo de rejeitos radioativos é
simples e baseia-se na mistura do cimento com o rejeito, que pode estar na forma
de solucédo, de lama ou de sdlido.

A adicdo de agua e/ou outros materiais é feita de acordo com o tipo de
rejeito a ser imobilizado e com as exigéncias técnicas necessarias as etapas
seguintes, pelas quais o produto cimentado tera que passar. Essa mistura, entao,
sofrera cura (processo de endurecimento) e solidificar-se-a.
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FIGURA 2.4
Diagrama ternario para as principais composicdes dos cimentos [12]

TABELA 2.6
Composigio tipica de um cimento Portland comum (oxidos) [13]

OXIDOS- | % EMPESO

Ca0 64

Si0; 21

AlLO, 8,5

Fes0s 2,5

MgQO 25

SO; 2.1




Os processos de mistura do rejeito com o cimento podem ser divididos em
duas categorias: diretamente dentro da embalagem ou fora dela. No primeiro caso
o rejeito, o cimento e outros materiais sado colocados diretamente dentro da
embalagem de deposicéo e entdo & feita a mistura. As técnicas usadas nesta
mistura incluem tombamento, rolamento e o uso de um misturador, cujas pas
podem ser retiradas, para posterior uso, ou deixadas na embalagem.
Alternativamente os rejeitos e a matriz sdo misturados e entéo transferidos para a
embalagem final de deposicdo. Estas misturas podem ser realizadas em
processos continuos ou em batelada.

As instalagbes de cimentagdo podem ainda ser fixas ou moveis. Nas
primeiras, os rejeitos séo levados até ela para serem processados e as segundas
s&o transportadas para os locais onde os rejeitos sdo gerados.

Na Central Nuclear Almirante Alvaro Alberto, Angra 1 e no Centro de
Pesquisas de Karlsruhe (Forshungszentrum Karlsruhe —~ FZK) os rejeitos s&o
cimentados em uma instalacgo fixa com mistura dentro da embalagem, assim
como o sistema desenvolvido pela ABB ATOM AB na Suécia. No CDTN/CNEN,
Belo Horizonte e na instalacdo da Comissao de Energia Atdmica (Comissariat a
I'Energie Atomique ~ CEA) de Vaiduc, Franga, € usado o sistema de cimentagéo
em batelada fora da embalagem de transporte e deposicdo. As instalacbes DEWA
e FAFNIR s&o exemplos de unidades moveis de cimentacéo [12, 13].

2.6 Avaliacdo do Produto Cimentado

As caracteristicas do produto de rejeito solidificado devem ser avaliadas
de modo a atender aos requisitos de seguranca. Isto significa, em ultima analise,
garantir que n&o haja liberacdo de radioelementos para o ambiente, em
concentracbes acima de limites, que possam prejudicar ao homem. Essa
avaliacdo visa, portanto, assegurar as etapas envolvendo o manuseio, ©
acondicionamento, o armazenamento intermediario, o transporte e a deposi¢éo
dos produtos de rejeito.

O produto de rejeito & definido como o sélido resultante do processo de
cimentacdo, devendo ser monolitico sem agua livre. Tendo em vista o conceito

das multibarreiras para o repositério, o produto de rejeito & considerado a primeira
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barreira e tem a funcdo de reter os componentes radioativos, permitindo que
ocorra um decaimento significativo da radiagdo antes que eles sejam liberados.

Na busca de um produto cimentado de melhor qualidade s&o feitas
inimeras misturas de cimento, rejeito (simulado e real), aditivos (naturais e
quimicos) e tragadores (inativos e ativos) e realizados varios ensaios. As
formulagdes com cimento tém de ser otimizadas para obter produtos de qualidade,
consistentes e aceitaveis. Os rejeitos que inibem a cura do cimento podem
requerer algum pré-tratamento para neutralizar seus efeitos deletérios na matriz,
ou limitag&o na quantidade incorporada [5, 12].

Os aditivos s@o usados em casos onde a retencdo do rejeito pela matriz é
baixa ou para aumentar a compatibilidade entre o cimento e o rejeito. Além disto,
existem, ainda, materiais que sado usados para modificar algumas caracteristicas
fisicas da mistura, com o objetivo principal de facilitar o processo de cimentacéo.

Os mais usados $ao os aceleradores e retardadores de pega e os fluidificantes.

Algumas propriedades s&o muito importantes para assegurar que o
produto de rejeito possa resistir a agressividade do clima e do ambiente. A
segregacao das correntes de rejeito € essencial, uma vez que alguns rejeitos néo
sdo facilmente cimentados e eles necessitam tratamento especial antes da
solidificacdo. O principal objetivo das pesquisas neste campo & melhorar a
eficiéncia do processo de cimentagio e as caracteristicas do produto de rejeito, o

que significa aumentar a relag8o rejeito/produto mantendo a qualidade do produto.

As propriedades do produto cimentado a serem avaliadas podem ser
agrupadas em fisicas, quimicas, fisico-quimicas, mecanicas e radioquimicas. Esse
agrupamento é utilizado somente para simplificar, uma vez que todas as
propriedades do produto estéo interrelacionadas [14]. As relagSes agua/cimento
(alc) e rejeito/cimento (r/c) determinam a maioria das propriedades do produto
solidificado, tais como, a porosidade, a permeabilidade e os gradientes de
temperatura interna devido & hidratagdo. Estas propriedades, por sua vez, também

influenciam as propriedades mecanicas.
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2.6.1 Caracteristicas fisicas, quimicas e fisico-quimicas

A resisténcia a lixiviagéo é a principal caracteristica na analise do produto,
uma vez que ela é a medida da retencdo dos radionuclideos e de outros
contaminantes no produto, quando ele entra em contato com a agua. A lixiviacdo &
influenciada por diferentes fatores, sendo um fenémeno complexo governado por
diferentes mecanismos e do qual se sabe muito pouco [15].

Para se obter um produto com boa resisténcia a lixiviagdo é importante
identificar os mecanismos que governam este processo, os lixiviantes gue
provavelmente entrarao em contato com ele, bem como pesquisar os aditivos que
possibilitem um aumento na retencao dos radioelementos pela matriz. Para avaliar
a lixiviagao dos contaminantes foram desenvolvidos diferentes métodos de ensaio,

cuja escolha depende principaimente do campo de aplicacéo dos resultados.

Os aditivos sao usados em casos onde a retencao do rejeito pela matriz é
baixa, ou para aumentar a compatibilidade entre o cimento e o rejeito. O uso de
aditivos naturais, como as argilas, tem como objetivo melhorar a retengdo dos
radioelementos, porém a sua presenca, muitas vezes, pode reduzir a resisténcia
mecanica do produto. Portanto, deve-se fazer um balanco dos dois efeitos para

que se obtenha um produto dentro das especificagdes requeridas.

A homogeneidade € uma caracteristica do produto, indicando o grau de
dispers@o dos componentes do rejeito na matriz. Em todos os casos, o produto
final consiste de duas ou mais fases e a dispersdo destas fases, ou dos
radioelementos individuaimente, na matriz pode afetar caracteristicas fisico-
quimicas ou mecanicas do produto final. Esta propriedade é geraimente avaliada

qualitativamente.

A agua livre € a agua residual, que nao reagiu durante o processo de
solidificacao do produto cimentado. A presenca desta agua pode trazer problemas
de corrosao entre o produto e sua embalagem, bem como aumentar o potencial de
migragédo de radioelementos sollveis. Para minimizar este problema, o primeiro
passo € controlar a dosagem da mistura. Além disso, podem ser usados aditivos

que absorvam esta agua, fixando-a no produto. Os limites de aceitacdo de um
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produto contendo agua livre vac depender das condicbes de transporte e
deposicao.

A densidade do produto esta relacionada com a sua rigidez. Quanto mais
denso for o produto, menos porosidade ele apresentard, sendo, portanto, mais
resistente. A densidade minima aceitavel dependera, como no caso anterior, do
tipo de deposicao que o produto tera.

O produto cimentado € poroso e sao definidos dois tipos de porosidade.
Entende-se por porosidade aberta aquela em que os poros sdo interconectados.
Nos casos em que 0s poros se apresentam isolados, diz-se que ela é fechada.
Esta caracteristica afetard outros parametros ligados as propriedades fisico-

quimicas e mecénicas do produto, como, por exemplo, a taxa de lixiviagao.

A permeabilidade é a capacidade de penetracédo de liquidos e gases no
produto. Existe, geraimente, uma correlagdo entre a permeabilidade e a
porosidade, pois o fluxo aquoso e gasoso através do produto & essenciaimente
através de sua estrutura de poros, portanto depende do tamanho, da distribuicao e

conexidade dos poros.

Os produtos e suas embalagens devem ser confeccionadas de modo a
resistir a corrosdo durante o periodo previsto para o armazenamento [13]. Uma
das maneiras de aumentar esta resisténcia é estudar as compatibilidades
rejeito/matriz, produto/embalagem e embalagem/repositorio. Nas Tabelas 2.7 e 2.8
s&o apresentados alguns rejeitos e sua compatibilidade com o cimento, bem como
as embalagens usuais que sdo compativeis com © produto cimentado,

respectivamente.

A partir de fendmenos de radidlise, de reacdes guimicas entre o rejeito e a
matriz ou da decomposi¢do de materiais organicos, podem ser gerados gases no
produto, que podem causar pressurizacdo da embalagem, criar meios mais
corrosivos e dispersar ou liberar diretamente os radioelementos presentes no

produto.

O ataque microbiologico pode levar a degradagao quimica e fisica dos
produtos contendo rejeito organico, resultando numa reducéo da sua estabilidade

fisica. Nestes casos pode haver também um aumento na lixiviagéo, principalmente
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devido ao aumento da superficie do produto ocasionado pela sua ruptura.
Também favorecem a  lixiviagdo a transformacdo do estado quimico dos
radioelementos presentes em formas mais méveis, bem como a formacdo de
complexos que, preferencialmente, mobilizam os radioelementos. Embora
micrébios e materiais organicos ocorram provavelmente de forma natural no
repositorio, o potencial de degradacao microbiana pode ser diminuido limitando-se

a presenca de materiais bioldgicos no produto cimentado.

TABELA 2.7
Compatibilidade entre o rejeito e a matriz de cimento [13]
- MATERIAL INCORPORADO |~ CIMENTO = | CIMENTO + ADITIVO .

Boratos Boa com aditivos® Boa '
Na, SO Média * Média
NaNO, Boa® Boa
Nitratos Boa Boa
NH/NO, Ruim Ruim
Fosfatos Boa * Boa
Carbonatos Boa Boa
Redutores Nenhum efeito Nao avaliada
Oxidantes Nenhum efeito Nao avaliada
Agentes complexantes Ruim ° Ruim
Sabdes Ruim Ruim
Liguidos organicos Ruim Ruim
Trocadores ibnicos Média Média
Lamas Boa Boa
Meios filtrantes Boa Boa
itens grandes Boa Boa

[ I R R

Boa

Aditivos como sais de célcio

25g/l, no maximo
150g/1, no méximo
250g/1, no méxdimo
Se > 0,5g/1

= ndo requer nenhuma atengao especial

Média = requer, provavelmente, alguma aten¢do
Ruim = ¢ produto de rejeito conseguide é ruim, ndo pode ser melhorado.
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TABELA 2.8
Compatibilidade entre o produto cimentado e o recipiente [13]

EMBALAGEM . | COMPATIBILIDADE
Tambor metalico (ago doce) Boa

Tambor metalico com revestimento interno de resina Excelente
Recipiente de concreto Boa

Recipiente de concreto impregnado com polimero (PIC) Boa

2.6.2 Caracteristicas mecinicas

Certos valores minimos s&o requeridos para algumas caracteristicas
mecanicas do produto para que ele resista a tensdes a longo prazo durante o seu
manuseio, armazenamento, transporte e deposicdo, em condicfes normais e de
acidente.

A resisténcia a compressao, que € a medida da resisténcia as pressdes
uniformemente aplicadas ao produto ate a sua deformacao ou quebra, € uma das
caracteristicas mecanicas mais importantes. Ela esta relacionada com o grau de
compactacdo e com a rigidez do produto. Portanto, os produtos menos porosos,
mais homogéneos e que apresentam fissuras e trincas minimas tendem a fornecer

maiores valores de resisténcia a compresséo [16].

Além disto, o produto deve ser resistente a impactos que possam ocorrer,
principaimente, durante o manuseio e o transporte. Por isto, devem ser realizados
ensaios para verificar a liberagao de constituintes do produto durante o impacto,
inclusive com analise do tamanho e da quantidade dos finos, pois estes
apresentam riscos de inalacéo e podem ser espalhados rapidamente em grandes

areas [17].

Na Tabela 2.9 sdo apresentados valores para parametros de produtos
cimentados obtidos em diversas instalagbes nucleares e na Tabela 2.10 séo
sintetizados as principais propriedades que devem ser avaliadas para a
qualificacéo destes produtos.
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TABELA 2.9

Aiguns parametros e valores para produtos cimentados [1 3]

: F‘ARAMETRO B E.CIMENTO C!-MENTO + ADITIVO
Densidade (g/cm®) 1.5a23 1,3a20
Resisténcia a compressao 32a70 -
(MPa)
Resisténcia a tenséo (MPa) 20a40 -

15 a 22 -

Resisténcia ao impacto (J/m)
Resisténcia ao fogo '

Nao inflamavel. Se contém
resinas de troca idnica pode
ser inflamavel

Chama que se extingue por
si mesma

Resisténcia ao calor

Boa, se a temperatura a
longo prazo < 200°C

N&o avaliada. Provaveimente
similar ao cimento

Biodegradacao

Efeitos insignificantes

N3o avaliada. Provavelmente
similar ao cimento

TABELA 2.10

Caracter:stlcas avaliadas na quahf‘ cagao de produtos cimentados [12 18]

CARACTERESTiCAS GERAiS CARACTERlS’F:CAs ESPECfFECAs
Composicéo do rejeito incorporado
Composicdo da matriz
Composigao Inventario dos radionuclideos

Relaco rejeito : cimento : aditivo
Rela¢cao agua/cimento

Caracteristicas Fisicas e Quimicas

Comportamento quanto & corrosdo
Comportamento quanto a lixiviac&o
Liberag&o de fluidos e gases
Propriedades mecéanicas
Densidade

Influéncia do Processo de Fabricagao

Homogeneidade
Porosidade
Fraturas e trincas

Propriedades Térmicas
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2.6.3 Caracteristicas radioguimicas

As caracteristicas fisicas e quimicas do produto podem mudar como
resultado das radiacbes o, B e y. Consequentemente o tipo e o conteido de
radionuclideos presentes no rejeito s@o parametros que devem ser bem
determinados para a avaliagdo da qualidade do produto solidificado. Em rejeitos
de nivel baixo e médio os isétopos mais importantes sao o '¥'Cs, 0 ®°Co e 0 S,
devido as suas meias-vidas, pois tém de ser imobilizados durante longos periodos.
O efeito da radia¢cdo o em produtos contendo rejeitos de atividade baixa e média

nao & bem conhecido, estando ainda em estudos [13].

Se no produto solidificado estiverem presentes compostos nio resistentes
a radiacdo, como 4gua, nitratos e sulfatos, poderdao ser produzidos gases
radioliticos. Uma vantagem apresentada pelos produtos de cimento é que,
dependendo do volume dos gases, estes podem ser absorvidos por ele, devido &
sua porosidade. Em misturas rejeito/cimento contendo menos que 3,7.10"° Bg/m®,

em geral, n@o se esperam problemas devido a liberagao de gases radioliticos [13].

2.7 Bentonita

A bentonita é uma argila cujo principal constituinte € a montmorilonita
(Figura 2.5), um silicato hidratado de aluminio contendo magnesio e que vem
acompanhado, entre outros por quartzo, mica, feldspato, pirita e cal [19].

Argila € um nome genérico dado a diversos materiais. Segundo SANTOS
[20], argila € uma rocha finamente dividida, constituida essencialmente por
argilominerais, podendo conter minerais que n&c s&o argilominerais, como a
calcita, a dolomita, a gipsita, o quarizo e outros e, ainda, matéria organica e outras
impurezas. Suas caracteristicas basicas sdo possuir elevado teor de particulas de
diametro abaixo de 2 um, possuir capacidade de troca idnica enire 3 e 150
meq/100g de argila e, quando pulverizada e umedecida, tornar-se plastica. Além
disto, apds a secagem, torna-se dura e rigida, atingindo a dureza do ago apéds a

queima em uma temperatura elevada (superior a 1000°C).
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FIGURA 2.5
Estrutura cristalina na montmorilonita [21]

Os argilominerais sao silicatos de aluminio hidratados, contendo em
alguns tipos outros elementos como magnésio, ferro, calcio, sddio, potassio, litio
etc. Apresentam estrutura reticulada ou rede cristalina em camadas (lameiar) ou
estrutura fibrosa, constituidos por folhas, planos ou camadas continuas de
tetraedros de SiO,, ordenados em forma hexagonal [20].

As bentonitas originam-se da decomposicdo de cinzas vulcanicas ou de
uma alteragdo especial por agdes hidrotermais de feldspato de algumas rochas.
Seus argilominerais sdo constituidos por duas folhas tetraédricas de silicato e uma
folha octaédrica central, que estdo ligadas entre si por oxigénios comuns as
folhas. Apresentam alto teor de matéria coloidal, tendo grande capacidade de
absorcdo. Elas tém, como principais caracteristicas a presenca de cristais

pequenos, alta superficie especifica e o excesso de cargas negativas apresentado
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pelos cristais, 0 que ocasiona o alojamento de cations com capacidade de troca
[19].

As bentonitas apresentam, ainda, capacidade de inchar internamente.
Este fendmeno ocorre devido ao desequilibrio de cargas elétricas entre os pacotes
de camadas. Um excesso de carga negativa € compensado pela absor¢ao de ions
positivos com capacidade de troca (em geral de Ca, Mg e Na). Estes ions
localizam-se nas bordas dos cristais e tendem, na presen¢ca de agua, a
hidrolisarem-se. Isto resulta no alojamento de agua entre as camadas de silicato,
aumentando, por conseguinte, a distancia entre elas. Ao mesmo tempo a forca de
figacdo entre as camadas torna-se menor, de modo que estas mantém certa
mobilidade entre si (Figura 2.8} [19, 22, 23].

O colorido das bentonitas & muito variado, desde a cor creme até o
vermetho, ou do esverdeado ao azul-escuro. Sua consisténcia “in natura” & macia
ou saponacea, apresentando fratura conchoidal, radiada e, algumas vezes, lisa. A
espessura da camada argilosa varia de poucos centimetros a alguns metros [22].
Elas podem ser calcicas ou sédicas, dependendo de qual seja o principal cation
absorvido.

-,
o Tons sodio

FIGURA 2.6
Inchamento das bentonitas [22]
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No Brasil as reservas e producdo de bentonita existentes, que se
destacam, estdo no estado da Paraiba, que possui depésitos de bentonita
policatidnica com boa capacidade de troca ibnica [19].

2.8 Lixiviacao em Produtos Contendo Rejeitos Radioativos

Uma das mais importantes causas do retorno ac homem da radioatividade
contida no produto solidificado de rejeito € na ocorréncia da lixiviacdo dos
radionuclideos nas etapas de transporte e armazenamento, decorrente da sua
exposicdo as aguas da chuva, de superficie, de lengois subterraneos ou do mar.
Por esta razéo a estabilidade quimica de um produto deve ser necessariamente
avaliada. Esta avaliacao € feita através de ensaios de lixiviagao, que medem direta
ou indiretamente a liberagdo dos radionuclideos, ou de seus analogos inativos,
num meio aquoso em fun¢ao do tempo.

Existem varios fatores que influenciam a lixiviagdo dos radioelementos, os
principais sendo: o tempo, a temperatura, a pressao, a relagdo entre a area
superficial do produto e o volume de lixiviante, além da composigéo, superficie e
porosidade do produto [15].

Os metais de transicdo, como Co, Ni e Fe, e elementos transuranicos
geralmente s&o lixiviados em taxas muito baixas porque o pH alto da agua do poro
do produto cimentado requer que estes elementos estejam em formas que fenham
solubilidades extremamente baixas. As taxas de lixiviacdo de césio sao
usuaimente altas, controladas essencialmente pela porosidade e tortuosidade do
produto de rejeito e alguma adsor¢cdo que possa ocorrer. A lixiviagdo do Sr é
tipicamente uma ou duas ordens de grandeza menor do que a do Cs por causa
das reacdes entre 0 Sr e os componentes do cimento. Componentes menores do
rejeito podem alterar significativamente o comportamento da lixiviagdo dos
radionuclideos [12].

Diferentes experimentos tém sido feitos para avaliar os diversos
parametros afetando esta liberacao e existe uma grande variedade de métodos de
testes, que séo desenvolvidos e adaptados por técnicos da area, de acordo com

suas necessidades. Os mais conhecidos s80 o estatico, o semi-dindmico e o
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acelerado [10, 12, 18, 24 — 34]. A escolha do método para os ensaios de lixiviago

&, geralmente, guiada pela aplicagdo dos resultados, entre os quais se incluem:

>
>

a avaliacao radioldgica para o armazenamento do rejeito;

a demonstracao da conformidade do processamento, do armazenamento,

do transporte e da deposigao do rejeito com os regulamentos;

a comparacéo de varias matrizes para a imobilizagao;

a avaliagdo da seguranca da qualidade das operagbes em usinas de

solidificacao;

a tentativa de entendimento dos mecanismos da lixiviagdo e

a avalia¢ao da aceitabilidade de um produto de rejeito imobilizado.

Nao existe ainda um consenso internacional em torno de um método de

teste de lixiviag@o, atraveés do qual se possam comparar os resultades obtidos por

diferentes laboratérios, por diferentes técnicos e em diferentes processos. Os

métodos mais utilizados s&o os recomendados pela Agéncia Internacional de
Energia Atémica (AIEA) [24], pela International Standards Organization (1SO) [25]
e pela American Nuclear Society (ANS) [35]. Na Tabela 2.11 s&o apresentados os

principais pardmetros dos métodos mais usados para avaliar a lixiviabilidade e na

Tabela 2.12 alguns resultados para ensaios de lixiviagdo.

TABELA 2.11
Caracteristicas de alguns métodos de ensaio de lixiviagao [18, 26]
ENSAIO. | LIXIVIANTE | S/V (cm™) | RENOVAGAO DO LIXIVIANTE | DURAGAD (d)
IAEA [24] Deionizada =01 Digria (uma semana); semanal liimitada
{oito semanas); mensal (seis
meses); bianual (cada ano)
ISO [25] Deionizada { 0,1-0,2 Digria {(cinco dias); duas vezes Himitada
{2 semana), semanal (quatro
semanas); mensaimente
MCC-1 Deionizada | 0,1+ 0,005 | Sem renovacdo 3,14, 28
MCC-5 Destilada Irrelevante | Fluxo continuo de agua 3,14
ANS-16-1 Dejonizada | 0,1+0,005 : 2, 7 & 24 h; diaria (quatro dias) a0
[35] e depois 14, 28 e 43 dias
GOST- Destilada 01-03 Diaria (trés dias), semanal| 28 amais
29114-91 (depois de sefe  dias),
mensalmente.
PCT Deionizada 19,55 Sem renovacio 7
ASTM [26] !Deionizada | 0.01+£0,0002 | 2,7 e 24 h; diaria {dez dias) 11

S/V = relagéo da area exposta pelo volume de lixiviante
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TABELA 2.12
Alguns resultados de ensaios de lixiviagdo para produtos cimentados [13]

METopo PO | Rapio- | TAXA DELIXIVIAGAO.
ENSAIODE ~|ELEMENTO| - C IM E N T O CIME NTO + ADITIVO
LIXMIACEOD o T (cmid) | (m/s) {emid) | - (mis)
Teste rapido| Césio 10" a 107 | 1,16x10° ~ 1,16x10° 1072 1,16x10°°
usando extrator 2 o 3 10
Soxhlet Cobalto 5x10 579 x10 5x 10 5,79x10
Teste a longo| Césio 10 1,16x107"° 1,2 x 107 1,39x1072
prazo sugerido N .5 Lz 7 4
pela AIEA Estréncio 10 1,16x10 3.2x10 3,70x10
(amostras Cobalto n. d. n.d. 1,5x10° 1,74x107"2
pequenas) Pluténio 10°® 1,16x10°"2
Teste a longo| Césio 10%a 107 | 1,16x10° - 1,16x10"°! n.d. n. d.
prazo sugerido . 3 10
pela AEA Estréncio <10 < 1,16x10 n.d. n.d.
(amostras Pluténio <10° <1,16x10™
ﬁgrandes)

n. d.: ndo disponivel

Para avaliagdo da seguranca, economia e engenharia dos sistemas
propostos para o tratamento, o armazenamento, o transporte ¢ a deposi¢do dos
rejeitos, S&0 necessarias estimativas das quantidades de radioatividade
provenientes do produto de rejeito solidificado que possam enfrar no ambiente,
levando-se em conta que ¢ material incorporado entrara eventualmente em

contato com solucdes lixiviantes.

A lixiviagao de produtos cimentados € controlada por muitos mecanismos
de liberagéo, entre eles estdo a difuséo, a sorcao e a solubilidade, dependendo do
elemento estudado. No momento muitos paises estao tentando modelar os
mecanismos mais importantes de fiberagdo dos radionuclideos de modo a
estabelecer uma base melhor para extrapolagbes a longo prazo dos dados de
lixiviagao. Um dos métodos utilizados para essa avaliacdo consiste em ajustar
dados obtidos em ensaios de lixiviagdo, durante um periodo confiavel, a equagtes
de transporte de massa e tentar extrapolar estes resultados para periodos

maiores.

Devideo a porosidade dos produtos cimentados, espera-se que a lixiviagao

dos radioelementos ocorra por difusdo atraves destes poros, sendo este
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considerado normaimente 0 mecanismo de transporte dominante. Porém a
difusividade pode ser influenciada, em maior ou menor intensidade, por outros

processos como dissolugao, sorcdo, efeitos de superficie e corrosao.

O césio 137 & um radionuclideo gque nio reage com o cimento. Por esta
razgo alguns materiais s&o adicionados na cimentacdo de rejeitos contendo este
elemento, de modo a melhorar a sua retencdo no produto. Esta adi¢do pode
influenciar no mecanismo de sua lixiviagdo, que ndo podera mais ser considerado
como unicamente difusdo. Um destes casos ocorre quando se adiciona ao produto
argilas com alta capacidade de sor¢ao.

ATKINSON desenvolveu um modelo sofisticado especificamente para
produtos de rejeitos cimentados [34, 37]. Este modeio baseia-se no fato de que a
matriz de cimento tem aproximadamente 30% de porosidade aberta e & portanto,
suscetivel ao ataque interno da 4gua numa rede de poros de alta difusividade.
Este modelo e os demais citados anteriormente sdo apresentados com detalhes
por TELLO [14].

Deve ser considerado também para as previsdes a longo prazo o efeito do
decaimento radioativo. Na Tabela 2.13 s&0 mostrados os principais modelos de
transporte de massa, que tém sido usados para descrever a lixiviagao de produtos
cimentados contendo rejeitos [38, 39].

TABELA 2.13
Alguns modelos de mecanismos de transporte [39]
Meio MECANISMO DE EQUAGAC DE LIBERACAC PARA AS ESPECIES MOVELS
TRANSPORTE (FRACAO DE LIBERACAO ACUMULADA)®
Se.méfinﬁnétot,e izc;r;txggéneo, Difusdo za, V_ (Dt J; /2
quimicamen A0S -

Semi-infinito, concentra¢do | Difusdo+dissolucdo sa, V (kD)‘”[[H 1 )erf(kt)”% [ ¢ )me‘“}
K

inicial uniforme dependente da —= —
concentragao A, S 2K

Semi-infinito, concentragéo | Difusdo+dissolugdo . 172
inicial uniforme da superficie Zan —g— =(RDY/? (t+$}erf(i?t & +(_t§J e t}
{contorno movel) A T
= £a, = somatdrio da atividade liberada no periodon  (V/8) = razdo volume/superficie
Ay = atividade total inicial da espécie t =tempo
D= constante de difusdo k = constante da taxa de dissolugdo
erf= funcdo erro R = U%4D, onde U = velocidade de contorno mével
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3. MATERIAIS E METODOS

No Centro de Desenvolvimento da Tecnologia Nuclear - CDTN da
Comissao Nacional de Energia Nuclear — CNEN, em Belo Horizonte, vem sendo
conduzido um programa para avaliar as caracteristicas de aigumas barreiras que
compdem um repositorio, incluindo o produto de rejeito, suas embalagens, o
material de recheio, o concreto e o solo.

Em 1979 foi iniciado um trabalho com o objetivo de pesquisar materiais
naturais nacionais, que pudessem ser utilizados no processo de cimentacéo de
rejeitos radioativos. Fez-se primeiramente um levantamento dos materiais naturais
comercialmente disponiveis no pais. As argilas foram mais detalhadamente
estudadas, devido a sua grande utilizacao industrial, a sua disponibilidade
comercial, & sua existéncia em todo o territério nacional e as suas propriedades

fisicas e quimicas apropriadas para ¢ objetivo que se pretendia [19].

No estudo do produto de rejeito, a pesquisa esta voltada para a obtencéo
de um produto, cujas caracteristicas fisicas, quimicas e radioldgicas permitam que
sua integridade seja cada vez mais prolongada. A meta principal é a retengéo dos
contaminantes na matriz, uma vez que quanto menor for a liberacdo dos
radionuclideocs a partir do produto, menor serdo os requisitos das demais barreiras
e mais segura sera a deposicéo.

O produto de cimento, por ser poroso, tem a desvantagem de, quando em
contato com a agua, permitir a liberacdo dos ions solGveis, que nao estejam
ligados quimicamente a matriz.

Um exemplo & o césio presente em rejeitos de atividade baixa e média.
Ele nao reage quimica nem fisicamente com a matriz de cimento, pois n&o existem
minerais insoliveis deste elemento precipitiveis nesta matriz e entdo ele
permanece sob a forma de um sal muito sollvel, sendo faciimente lixiviavel [28].
Aléem disso o seu isotopo *'Cs & um dos produtos de fissdo que tem meia-vida
mais longa (31,1 anos). Por isto, sua lixiviagdo, a partir dos produtos cimentados,
vem sendo exaustivamente estudada [30, 31, 36, 38, 40 - 46].
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Muitos materiais tém sido testados, visando fixar estes radioelementos,
principaimente os de meia-vida longa, de uma maneira irreversivel no produto
cimentado. Dentre eles, tém-se as pozolanas, o ferrocianeto de calcio, a
clinoptilolita, a ilita, a vermiculita e a bentonita [19, 28 — 30, 32, 33, 47 — 51].

Inicialmente foram feitos estudos com talcos, caulins, argilas de alvenaria,
argilas refratarias, vermiculitas e bentonitas. Nesta fase buscou-se definir a faixa
de valores, onde as misturas pudessem ser preparadas, com relagdo a
trabalhabilidade, ao tempo de pega e a auséncia de agua livre. Prepararam-se as
misturas de cimento e rejeito simulado contendo de 5 a 40 % em peso de aditivo.
A partir dai decidiu-se fazer um estudo mais detalhado das bentonitas, uma vez
que estas apresentaram os melhores resultados [52,53,54]. Além disso, estudos
realizados na Alemanha e em outros paises mostraram que a bentonita
apresentava-se eficiente na retencao de césio [30,33, 48 — 55].

O estudo das bentonitas nacionais como aditivo na cimentagéo de rejeitos
radioativos iniciou-se com a realizac&o de ensaios preliminares, através dos quais
foram selecionadas as misturas cimento/rejeito/bentonita que seriam submetidas
aos ensaios de [ixiviagdo. Nestes ensaios foi determinada a faixa de trabalho para
a relacdo agua/cimento (a/c) e a quantidade maxima de bentonita que poderia ser
adicionada, para a obtencado de pastas dentro dos valores estabelecidos para
viscosidade (30 Pa.s) e tempos de pega (entre 1h para o inicio e 24 h para o fim),
fornecendo produtos sodlidos monoliticos, sem agua livre e com resisténcia a

compressao acima de 10 MPa.

Na pratica estes valores sao determinados a partir das caracteristicas da
instalagdo de cimentacgéo, do espago de armazenamento interno e do sistema de
transporte e deposicdo. Como ndo existia na ocasido estas informacdes, estes
valores foram estabelecidos dentro dos padrdes de trabalhabilidade para o
misturador de laboratério, o tempo de espera para o transporte do produto € numa

resisténcia mecanica que fosse adequada para transporte e armazenamento.

O césio inativo foi o tragador utilizado nestes ensaios.
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A resisténcia a lixiviacdo foi usada como o principal pardmetro para a
selecdo do produto de rejeito, embora exista uma série de caracteristicas que
foram também avaliadas (Tabela 2.10).

3.1 Rejeito Simulado

Uma soiucdo foi preparada para simular o rejeito e sua composicao é
mostrada na Tabela 3.1 [14]. Esta solucac foi baseada no rejeito de
reprocessamento, que era na eépoca um dos que apresentavam problemas para a

cimentacao, por causa da sua alta concentracdo em nitratos.

TABELA 3.1
Composigao da so!ugao simulando re;elto de médio nivel de radiagdo [14]
REAGENTES | 'CONCENTRAGAO
b (g
NaN03 450,00
NaNQ. 5,00
Fe(NO;)s.9H.0 0,10
Ni(NO5)s.6H,0 0,01
Cr(NOs)s.9H,0 0,01
Ca(NO;),.4H,0 0,15
Mn(NO;),.4H,0 0,02
Mg(NQO;),.6H,0 0,20
AKNO;);.9H,0 0,03
TBP 0,30
Querosene 0,02
Oxalato de sodio : 10,00
Tartarato de sédio. 2H,0 10,00
NaF 2,00
Detergente 2,00
Na,HPO; 12H,0 0,20

3.2 Cimento

O cimento usado nos experimentos foi o Cimento Portland comum,

chamadoc CP 320. No inicio da década de 80 ndo existia no Brasil a variedade de
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cimentos que existe atualmente, além do que a normalizacdo e controle de

qualidade para a fabricac&o eram restritos a apenas a alguns tipos de cimento. O

CP 320 foi utilizado por ser um destes e também por poder ser obtido em quaiquer

parte do pais.

3.2 Bentonita

Para os experimentos preliminares cerca de 20 materiais foram testados.

A partir destes testes iniciais, quatro bentonitas brasileira, aqui denominadas como

G, F, N e B foram selecionadas para a continuagdo dos estudos. As

caracteristicas destas argilas s&o apresentadas nas Tabelas 3.2, 3.3 ¢ 3.4.

TABELA 3.2

Caracteristicas da bentonita G [56]

a)

b)

<)
d)

Composicdo mineralégica:

Argila do grupo das montmorilonitas

Analise quimica:

Perda ao fogo

Oxido de silicio (Si0;)
Oxido de aluminio (ALO;)
Oxido de ferro (em Fe,0s)
Oxido de titanio (TiO,)
Oxido de célcio (Ca0)

~ Oxido de magnésio (MgO)

Oxido de manganés (MnO)
Oxido de sodio (Na;0)
Oxido de potassio (K.0)

Capacidade de troca de cations:

Qutras caracteristicas:
pH

Umidade media

Finura

Cor

8,00 %
60,60 %
17,70 %

587 %

1,31 %

tracos

3,68 %

tracos

2,55 %

0,17 %
85,2 meqg/100 g

8.5
8.0 %

95% 200 mesh
Cinza
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TABELA 3.3
Caracteristicas da bentonita F [56]

a) Composicao mineralégica: -
Argila do grupo das montmorilonitas

b) Analise quimica:
Silica (Si0Oy) 60,2 %
Alumina (ALO3) 18,56 %
Ferro (Fe,0s) 7.2%
Magnésio (MgO) 20%
Calcio (Ca0) 24%
Alcalinos (Na,O) 25%
Agua combinada (H.0) 6.0 %
Outros componentes (H,O) 1,2 %

c) Férmula mineraldgica calculada por andlises guimicas:

[Al; 44 Fep 40 Mgo 1] -S40+ (OH), Nagss

Na Figura 3.1 séo apresentados os difratogramas destas bentonitas. Césio

estavel foi usado como tracador e adicionado diretamente a pasta.

A quantidade de bentonita no produto variou de 0 a 15 % em peso.
Quantidades maiores desta argila na pasta causou produtos muito porosos com
baixa resisténcia mecanica, porque para isto foi necesséaria uma maior quantidade

de agua a fim de que se obtivesse a viscosidade requerida.

TABELA 3.4
Caracteristicas das bentonitas utilizadas nos ensaios [14]

. CARACTERISTICA  BENTONITA )
Tipo Sddica Calcica Sddica Cailcica
Capacidade de Troca (meq/100g) 85,2 80 110 110
Densidade (g/cm®) 09-10 ) 09-10 0,9-1,0 0,9-1,0
Finura (mesh) 200 200 200 200
Cor Cinza Marrom tAcinzentada} Marrom
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FIGURA 3.1
Difratogramas das bentonitas G, F,Be N
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3.4 Confeccéao das Pastas e Corpos-de-Prova

As formulagdes selecionadas foram preparadas com um misturador
manual. A quantidade de solugdo na mistura foi calculada de modo que o teor de

sais incorporados fosse 10% em peso.

Inicialmente foram misturados o cimento e a bentonita, adicionou-se entao
a solugdo (Tabela 3.1) e homogeneizou-se por 5 minutos. Uma vez
homogeneizada, parte da pasta foi retirada para os ensaios de viscosidade, tempo
de pega e levantamento do perfil de temperatura durante a cura. Com a outra
parte foram moldados os corpos-de-prova que foram usados para os ensaios de
resisténcia a compresséo e a lixiviagdo. O césio foi colocado diretamente nas

pastas usadas para estas dltimas amostras.

3.5 Propriedades Avaliadas

A viscosidade e o tempo de pega foram determinados na pasta. A
resisténcia a compressdo e a lixiviagdo foram determinadas nas amostras

solidificadas.

3.5.1 Ensaio para a determinac¢fo da viscosidade

A viscosidade é a resisténcia que todo fluido real oferece ac movimento
relativo de qualguer de suas partes e representa a medida do atrito interno entre

as moléculas da pasta.

A viscosidade em pastas de cimento € determinada para a avaliagdo do
seu grau de escoamento € de sua trabalhabilidade. Desta forma verifica-se a
possibilidade desta mistura ser obtida em um determinado sistema de cimentacéo,
gerando produtos homogéneos, sem agua livre e de qualidade adequada para o
manuseio, transporte e armazenamento sem riscos para 0 homem e para 0 meio

ambiente.

Para esta determinacéo foi utilizado um viscosimetro da marca Brookfield,

modelo RVT, o acessério Helipath Stand e rotores do tipo T, como mostrado na

42



Figura 3.2. Foram feitas 30 medidas, em 3 etapas, em 600 mL de pasta e a média
das medidas foi usada para o calculo da viscosidade em Pa.s [67].
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FIGURA 3.2

a) Ensaio para a determinacao de viscosidade (Viscosimetro Brookfield)
b) Esquema do viscosimetro Brookfield

3.5.2 Ensaio para a determinaciio do tempo de pega

A partir do instante em que a agua, presente no rejeito, entra em contato
com o cimento ocorrem reagdes quimicas, cuja consegiéncia € um gradativo
enrijecimento. Com o decorrer do tempo, a pasta continua enrijecendo até tornar-
se um sélido. Neste processo existem dois pontos bastante caracteristicos, onde
ocorrem mudancas repentinas na reologia da pasta. No primeiro da-se o inicio do
crescimento brusco da viscosidade, o que convencionou-se chamar por tempo de
inicio de pega. No segundo ponto, ocorre a passagem da pasta do estado plastico

para o estado sélido e convencionou-se chama-lo por tempo do fim de pega [58].

Na pratica o tempo de pega é um indicativo da compatibilidade entre o

rejeitc @ o cimento, pois caso isto ndo ocorra, a pasta nao se solidificara. E

43



importante durante o processamento do rejeito para que se garanta que ndo

havera solidificagdo antes da mistura ter sido totalmente homogeneizada.

Este ensaio foi realizado com base na norma NBR 7215 [59], usando-se
um aparelho de Vicat automatico (Figura 3.3). Com a pasta recém-preparada
encheu-se o molde apropriado para este ensaio, colocando-0 em seguida na base
do aparelho de Vicat. Em intervalos preestabelecidos a agulha do equipamento
penetra na pasta e registra a profundidade de penetracdo em um grafico.
Terminado o ensaio determinaram-se através dos pontos dos graficos o inicio e 0
fim de pega da mistura [60].

. SORDA BAVEL (308 g}

- TRACADOA

- GILINDRC COM PAPEL REGISTRA.
1GR

- PLACA BOVEL, SHPORTE |

- MSPOSITIVO PARA SELECAD
D05 INTERVALOS DE TEMPO

- INTERRHPTOR

- INTERRUPTOR PARA SELECAG DE
TRABALHO CONTINLD QU
INTERMITENTE

FIGURA 3.3
a) Ensaio para a determinacio do tempo de pega (Aparelho de Vicat);
b) Esquema do Aparelho de Vicat automatico

3.5.3 Ensaio para a determinacio da resisténcia & compressio

A resisténcia a compressdo € uma propriedade importante na
determinacgdo da qualidade do produto cimentado, principaimente para as etapas
de transporte e armazenamento. E a medida da carga méxima que o produto

suportara por unidade de area,

A execugdo deste ensaio teve como base a norma NBR 7215 [59]. Os

corpos-de-prova foram moldados em frascos de polietileno de 5 cm de didmetro
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por 7 cm de altura e foram tampados. Apéds 28 dias de cura seca, as amostras
foram retiradas dos moldes e submetidas ao ensaio de resisténcia em uma prensa
hidraulica manual (Figura 3.4) [61, 62].

FIGURA 3.4

Ensaio para a determinacédo de resisténcia a compressio. a) Corpo-de-prova
apos 28 dias de cura seca sem o molde. {b) Corpo-de-prova sendo rompido

3.5.4 Ensaio para a determinacio da evolucfio da temperatura no produto

Este ensaio foi realizado de maneira adiabatica em uma montagem, como
esquematizado na Figura 3.5. Um frasco contendo a pasta € colocado em um
recipiente revestido com isolante térmico. Dois termopares s&o usados para medir
as temperaturas da pasta e do sistema, as quais s&o registradas em um grafico
em funcdo do tempo. A partir dos resultados deste ensaio acompanha-se a

evolucao das reagles de pega da pasta, que sdc exotérmicas.
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FIGURA 3.5

Esquema da montagem para a determinacgao da evolugio da temperatura no
produto cimentado

3.5.5 Ensaio para a determinacio da lixiviacdo

As misturas de cimento, rejeito simulado e bentonita foram preparadas
adicionando-se césio inativo como tracador. Dois corpos-de-prova foram moldados
em frascos cilindricos de 5 cm por 7 cm de altura e, apds a cura, as amostras
foram retiradas dos moldes (Figura 3.4.a), pesadas, medidas e colocadas para
lixiviar em cubas de polietileno com agua deionizada. Este ensaio foi realizado a
temperatura ambiente (Figura 3.8).

O método usado para este ensaio foi o “Long-term leach testing of
radioactive waste solidification products”, recomendado pela International
Standards Organization (ISQ) [25]. O lixiviante, 1.500 mL de agua deionizada, foi
trocado completamente em intervalos diarios durante os primeiros cinco dias, duas
vezes na segunda semana, semanalmente nas quatro semanas seguintes e

mensalmente até ter sido atingido um ano de ensaio. A determinagdo da
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quantidade de césio presente no lixiviante foi feita através da analise por absorgdo

atébmica {141

FIGURA 3.6
Ensaio de lixiviacdo com tragador inativo

3.5.6 Ensaio para a avaliaciio da capacidade de absor¢io de césio pelas bentonitas

Adicionalmente foram realizados ensaios para avaliar a capacidade das
bentonitas para absorver césio. Inicialmente, foram confeccionados corpos-de-
prova com misturas de cimento, rejeito simulado e 7% de bentonita. Foram
testadas somente as bentonitas G e B, pois estas apresentaram os melhores

resultados apds seis meses de ensaio de lixiviagao.

Apos 28 dias de cura estes corpos foram triturados e a fracdo < 1 mm foi
usada para o ensaio. Este material foi colocado em tubos de ensaio e, em
seguida, foram adicionadas agua deionizada e duas solugbes de césio, uma
inativa e outra contendo ceésio-137. As solucdes inativas, usadas em cada tubo de
ensaio, apresentavam diferentes concentracdes de césio. Apos alguns dias os

tubos de ensaio foram agitados e centrifugados e aliquotas do sobrenadante
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foram retiradas, medindo-se em um contador a quantidade de césio presente. As
aliquotas retornaram aos tubos de ensaio e, em diferentes intervalos de tempo,
repetiu-se a amostragem, até que a concentragdo de césio, na solugdo, se

mantivesse constante dentro da faixa de erro da analise.

QOutra série de amostras foi feita usando-se as bentonitas puras em lugar
do produto granulado cimento/bentonita. A amostragem e medigdo do césio no

liquido foram feitas da mesma maneira citada anteriormente.

3.6 Programa Computacional Utilizado para a Avaliagdo dos
Resultados dos Ensaios de Lixiviagdo

Para a avaliagdo da seguranca do sistema de deposicdo uma das etapas
consiste em ajustar os dados obtidos em ensaios de lixiviagdo, durante um
periodo confidvel, a equacdes de transporte de massa e tentar extrapolar estes
resultados para periodos maiores. Assim foi desenvolvido no centro de pesquisa
Brookhaven National Laboratory — BNL, EUA, um programa de computador para
acompanhar ensaios a curto prazo, chamado Teste de Lixiviagcdo Acelerado
(Accelerated Leach Test — ALT) [26, 63]. Através do programa ALT pode-se
comparar dados experimentais e tedricos gerados por quatro modeios e que
descrevem 0s mecanismos de liberagdo mais comuns. Além disto este programa
calcula a fragéo liberada incremental (IFL -~ incremental fractional leaching) e a

acumulada (CFL — cumulative fractional leaching) do contaminante estudado.

O programa ALT oferece algumas opcdes de extrapolagdo, as quais
podem ser usadas para o calculo da quantidade de material liberado variando-se o
tamanho da amostra e o tempo. Estas extrapolagbes tém, porém, um carater
somente didatico e ndo podem ser usadas para previsdes a longo prazo, pois as

mesmas consideram que a taxa de difusdo sera a mesma ao longo do tempo.

3.6.1 Fundamento tedrico

Como os produtos cimentados sao porosos, espera-se que a lixiviagdo
dos radionuclideos ocorra por difusdc atraves destes poros, sendo este
considerado normalmente o mecanismo de firansporte dominante. Porem a
difusividade pode ser influenciada, em maior ou menor intensidade, por outros

processos, como dissolugéo, sorcao, efeitos de superficie e corrosao [39].
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Este programa tenta ligar um método de teste experimental com um grupo
de modelos mecanicistas que podem ser usados para interpretar os resuitados
dos testes [26, 63]. O programa ALT contém quatro modelos matematicos para
serem usados de modo a representar os dados. Os mecanismos de lixiviagdo
descritos por estes modelos séo:

» Difusao através de um meio semi-infinito (para baixa fracdo lixiviada
acumulada - CFL);

» Difusao atraves de cilindro finito (para alta fragao lixiviada acumulada —
CFL);

» Difus&o mais particao do termo fonte e
» Lixiviagao limitada pela solubilidade.

Dois simuladores consideram somente 0 mecanismo de difusdo; difusdo
em um meio semi-infinito (um corpo em que o0s contornos externos estdo a uma
distancia infinita da regido interna) e difusdo em um cilindro finito (um corpo

limitado). Estes modelos sao baseados na Lei de transporte de massa de Fick.

O chamado “modelo de particdo” considera a difusdo como ¢ mecanismo
de lixiviagao, porém com reducdo do termo fonte. Isto implica dizer que a espécie
de interesse esta dividida em duas fragSes, uma lixiviavel e outra nao lixiviavel,
sendo P o fator de partic&o do termo fonte, que esta entre 0 e 1 (0<P<1).

No simulador usado para avaliar a dissolugdo (modeio de dissolucdo) é
feita uma anadlise estatistica de todos os valores incrementais — IFL de um
experimento em conjunto calculando uma média e a distribuicdo em torno da
meédia. Um valor estavel de IFL indica que a solubilidade controla a concentracéo
da espécie de interesse no lixiviante. Nos Anexos A e B s&io apresentados,

respectivamente, o fundamento matematico e o glossario do programa ALT [63].

3.6.2 Estrutura do programa

Na Figura 3.7 sdo apresentadas as fungdes principais do programa ALT.
Para modelos contendo o mecanismo de difusao, o programa de computador plota
os dados experimentais € uma curva calculada a partir do modelo selecionado que
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melhor se ajusta aos dados. isto é feito através de um método iterativo que otimiza
o ajuste para a curva integral.

DADOS DE ENTRADA

Sf
h |

Estimar o
coeficiente de
difusdo em um meio
semi-infinite

Calcuiar o
coeficiente de
difusio em um
cilindro finito
efou meio
semi-infinito

Minimizar os
residuos a fim de
se obler um
coeficiente de

y difusdo {Dg)

Stimo para toda a
curva

Determinar os
residuos enire os
resiiltados do
modeio 2 0%
dados

Determinar a

qualidade do

ajuste entre ¢
modelo e 0s dados

Plotar CFL
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dados de CFLe o
CFL do modelo

Usar Dy para as

projegdes em
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FIGURA 3.7

Fluxograma das fungdes principais do programa de computador para o
ensaio de lixiviagcdo acelerado (Programa ALT) [26, 63]

Estes mecanismos descritos anteriormente foram observados em estudos
com varios materiais durante o desenvolvimento do metodo do teste [26, 63]. No
programa ALT o valor Eg indica qudo préxima uma curva gerada pelo modelo esta
sendo representada pela curva dos dados (para os modelos de difusao e
particdo). Este valor & a soma dos residuos, expressa como uma percentagem da
fracdo acumulada (CFL) dos dados experimentais. Para o modelo de dissolucéo, a

boa qualidade do ajuste € indicada pelo formato da distribuicdo em torno do valor
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médio de IFL. Esta distribuicao e descrita pelo desvio padrac expresso como o
coeficiente de variacéo.
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4. RESULTADOS E DISCUSSOES

Neste capitulo sdo apresentados e analisados os resultados obtidos nos
diversos ensaios ja descritos. Uma etapa preliminar reuniu os ensaios de
resisténcia a compressao, viscosidade e tempo de pega. As misturas selecionadas

nessa etapa foram, entéo, submetidas aos ensaios de lixiviagéo.

4.1 Ensaios Preliminares

Como ja foi dito, nestes ensaios foi determinada a faixa de trabalho para a
relacdo agua/cimento (a/c) e a quantidade maxima de bentonita que poderia ser
adicionada, para a obtencdo de pastas dentro dos valores estabelecidos para
viscosidade (30 Pa.s) e tempos de pega (1h e 24 h), fornecendo produtos sélidos

monoliticos, sem agua livre e com resisténcia a compressao acima de 10 MPa.

Na Tabela 4.1 sao mostrados os resultados dos ensaios preliminares de
resisténcia & compresséo, através dos quais escolheu-se a faixa de trabalho em
termos da relagdo agua/cimento (a/c). Estes resultados referem-se a adigao de
10% em peso de bentonita no produto. Eles indicaram que se poderia trabalhar
em uma ampla faixa de a/c (0,30 a 0,70), pois os produtos obtidos apresentaram
resisténcia acima do valor minimo estabelecido para a pesquisa, ou seja, maior do
que 10 MPa.

TABELA 4.1

Resisténcia a compressio de corpos-de-prova de cimento (CP 320, 10% de
bentonita e 10% de sais incorporados)

S ReLAgAoalc’ | RESISTENCIA ACOMPRESSAC (MPa)-
0,31 253
0,35 256
0,41 27.0
0,45 18,3
0,51 20,3
0,55 14,9
0,61 15,8
0,65 11,1
0,69 12,2
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Os resultados obtidos nos ensaios de viscosidade foram locados “versus®
a relagdo agual/cimento (a/c) em graficos como o da Figura 4.1 e esses graficos
foram utilizados na escolha das misturas com viscosidade igual a 30 Pa.s. Pode
ser observado que, a medida que o teor de bentonita foi aumentado, a relacao alc
para obter-se esta viscosidade foi cada vez maior. isto pode ser explicado pelo
fato de gue uma quantidade de cimento necessita de uma determinada quantidade
de agua para reagir e quando se adicionou a bentonita ela absorveu parte desta
agua de reacao, tendo sido, portanto, necessaria uma quantidade adicional de

agua para que a mistura fosse trabalhavel.

1507 Ea e |
\ 7%

: \ --l:a— zo%%

\ i~ de - 12%)

\ e —15%
100 4

50 4

viscosidade (Pa.s)

0,35 0.40 0,45 0,50 0,68 160 0.65 .10 0,75 0.80 0,85

FIGURA 4.1

Viscosidade de diversas pastas de cimento, bentonita B e rejeito simulado
(10% em peso de sais incorporados)

A partir do parametro viscosidade selecionaram-se as misturas para o
ensaio de lixiviagcdo. Na Tabela 4.2 s3o mostrados os resultados do ensaio de
tempo de pega para estas misturas. Para todas elas, o tempo de pega esteve
dentro dos criterios estabelecidos, exceto quando se utilizaram 15% de bentonita
N no produto. Neste caso, o tempo de pega foi maior que 24 horas, portanto esta

mistura foi eliminada para os ensaios seguintes.
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TABELA 4.2

Resultados dos ensaios de tempo de pega em pastas de cimento, bentonita
e rejeito simulado, contendo 10% de sais incorporados (pasta com
viscosidade de 30 Pa.s)

~ BENTONTA | TEORDE BENTONITA | RELAGAO a/c - | TEMPO DE PEGA
: S R . ”(%) . o . {h)
7 0,56 6,00
G 10 062 10,00
12 0,68 6,00
15 0.81 10,60
7 0,51 6,75
F 10 0,60 18,25
12 0,68 10,25
15 0,83 9,50
7 0,48 3,50
N 10 0,58 19,75
12 0,64 20,00
15 0,78 >24,00
7 0,49 1,00
B 10 0,56 4,75
12 0,61 11,50

Dos resultados obtidos nos testes preliminares foram selecionadas as

misturas para uma nova etapa de ensaios. A Tabela 4.3 apresenta as misturas

selecionadas e os resultados dos ensaios de resisténcia a compressao por elas

apresentados.
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TABELA 4.3

Resisténcia a compressao das misturas selecionadas para os ensaios de
lixiviacdo (10% de sais incorporados)

'BENTONITA | MISTURA | TEORDE | RELAGAO | RESISTENGIAA.
e e CBENTONITAL Gl vafe 1 ‘COMPRESSAQ
Lo e MPa)

- B 0 0,35 14,2

G7 7 0,56 17,2

G G10 10 0,62 21,0

G12 12 0.68 252

G15 15 0,81 18,9

F7 7 0,51 22,9

F F10 10 0.60 21,0

Fi2 12 0,68 201

F15 15 0,83 20,0

N7 7 0,48 151

N N10 10 0,58 14,4

N12 12 0,64 10,9

BY 7 0,49 10,9

B 810 10 0,56 18,5

Biz 12 061 143

* A mistura B ndo contém bentonita em sua formulacao — referéncia.

4.2 Ensaio para a Determinacao da Evolucdo da Temperatura no
Produto
Nas Figuras 4.2 e 4.3 € mostrada a evolugéao da temperatura durante a
cura de diversas misturas contendo cimento. Na Figura 4.2 sao apresentados os
resultados para as misturas contendo as quantidades minima e maxima de
bentonita adicionada ao produto cimento/rejeito nesta pesquisa. A Figura 4.3 é o
resumo de trabalhos realizados no FZK — Forschungszenirum Karlsruhe (antigo

KFK - Kernforschungszentrum Karlsruhe), na Alemanha.
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FIGURA 4.2
Perfil da temperatura durante a pega do produto cimentado com bentonita
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FIGURA 4.3
Perfil da temperatura para produtos de cimento - ensaios no FZK [64]

Observa-se que as oito misturas contendo as bentonitas nacionais
apresentaram comportamento semelhante, sendo que as temperaturas maximas
estiveram entre 50°C e 60°C e o tempo necessario para que estas fossem
alcancadas, entre 30 e 45 horas. Comparando-se com a Figura 4.3 verifica-se que
essas temperaturas sdo menores que as alcangadas nos ensaios realizados com

bentonita no FZK, em torno de 70 °C. Poder-se-ia explicar tal comportamento pelo
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tipo de cimento utilizado, que, no caso do FZK, foi o de alta resisténcia inicial [64].
Este cimento fem como propriedade principal a aceleracdo das reacbes de
hidratacdo, o que fornece um aito calor de hidratacéo no inicio do processo de

cura, o qual, pelas condi¢bes do teste, & refletido num aumento da temperatura.

O menor gradiente de temperatura tende a melhorar a qualidade do
produto solidificado, mas ele tem que ser alto o suficiente para que a solidificacéo
ocorra. Realmente, a inspecao visual mostrou a inexisténcia de trincas e fissuras
nas amostras.

4.3 Ensaio para a Avaliacdo da Capacidade de Absorcdo das
Bentonitas

Para se verificar a capacidade de absorcdo de césio pela bentonita pura

(1g de argila) e misturada com cimento e rejeito (5g de produto com 7% em peso

de bentonita) foram realizados ensaios com as bentonita G € B (3.5.6). Os

resultados destes ensaios sdo mostrados na Tabela 4.4.

A partir destes resultados pode-se observar que as duas bentonitas, B e
G, quando puras absorveram quase todo o césio adicionado a solugio. Quando
elas estavam misturadas com o cimento sua capacidade de absor¢ao foi reduzida
como é apresentado na Figura 4.4.

Uma razao para esta diferenca pode ser a competicio existente entre
alguns cations presentes no cimento e o césio, em relagdo as posigdes de troca
da bentonita. Outra explicacdo seria a diferenga entre a massa da bentonita nos
dois experimentos, maior quantidade no experimento com bentonita pura do gue
no experimento com produto (fator de 2,85). Entretanto esta redugao parece
depender mais da mistura cimento/rejeito/bentonita do que da massa da bentonita,
como é visto na Figura 4.5, onde plotou-se a absorgdo do Cs pela bentonita pura
“yersus” a absorc¢ao do Cs pelo produto.
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TABELA 4.4

Quantidade de césio absorvido pela bentonita pura e pelo produto bentonita
e cimento em contato com agua deionizada

Sl QUANTIDADE o DE ~CESIo

- MATRIZ. | ADICIONADO | ABSOR VIDO
' ' (@ .. (g) (%)

14 E-=2 1,36 E-2 97,4

Bentonita G 14 E-3 1,37 E-3 98,2

pura’ 14 E-4 1,38 E-4 98,5

14 E-5 139 E-5 99,2

14 E-6 140 E-6 99,7

13 E-=2 120 E-3 9.0

Bentonita G 1,3 E-3 2,40 E-4 18,8

+ Cimento? 13 E-4 344 E-5 26,5

14 E-5 6,47 E-6 46,2

10 E-6 6,15 E-7 61,5

14 E-2 136 E-2 96,8

Bentonita B 14 E-3 138 E-3 98,6

Pura’ 14 E-4 139 E-4 99,0

14 E-5 139 E-5 99,2

14 E-6 140 FE-6 99,9

13 E-2 1,50 E-3 11,5

Bentonita B 1.3 E-3 351 E-4 37.0

+ Cimento® 13 E-4 410 E-5 31,5

14 E-5 574 E-6 41,0

1,0 E-6 574 E-7 57,4

' Ensaios com 1 g de bentonita; > Ensaios com 5 g de produto cimentado e 7% de bentonita.

As equagdes para as curvas modeladas s&o:

Mps = 0,0473. (Mg)*®'"® com r*= 0,996

Mps = 0,0807. (Mg)>®* com r°=0,995

Onde:

Mpc = massa do Cs absorvido pelo produto contendo bentonita G;
Mg = massa do Cs absorvido pela bentonita G pura;
Mps = massa do Cs absorvido pelo produto contendo bentonita B;

Mg = massa do Cs absorvido pela bentonita B pura e

i = coeficiente de correlacéo.
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FIGURA 4.4

Quantidade de césio absorvido peia bentonita pura e pelo produto de

cimento/rejeito/bentonita (G e B) em relagio ao césio adicionado
{Ensaios com 1 g de bentonita pura e com 5 g de produto cimentado contendo 7% de bentonita).
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FIGURA 4.5

Comparacgio entre a quantidade de césio absorvido pela bentonita purae
pelo produto de cimento/rejeito/bentonita (G e B)
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4.4 Ensaio de Lixiviagdo com Tracador Inativo

Este ensaio, como ja foi dito, foi realizado, segundo o método sugerido

pela 1ISO [25], em fodas as amostras selecionadas nos ensaios preliminares.

Na segunda semana de execugao do ensaio, as amostras que continham
12 e 15% de bentonita F n&o resistiram a acdo da agua e romperam-se. Uma
possivel explicagdo seria a quantidade adicionada de bentonita, ela pode ter sido
maior do que o limite de carga para esta argila e € possivel que a pressao de
inchamento tenha causado a formacao de rachaduras internas, o que finalmente

levou & ruptura das amostras. Portanto estas amostras foram eliminadas.

As informagdes sobre as misturas e amostras sao registradas em
protocolos de acompanhamento do ensaio de lixiviagdo, como o apresentado na
Figura 4.6. No Anexo C encontram-se os protocolos de todas as amostras e os

resultados do ensaio de lixiviagao.

A partir destes resultados foram calculadas as quantidades relativas de
césio lixiviado a partir das diferentes amostras, em fungdo do tempo, que sé@o
apresentadas nas Figuras 4.7 e 4.8, normalizadas pelo fator de forma da amostra

V/S (volume pela area da superficie exposta).

As taxas de lixiviacdo (TDL) do césio foram calculadas pela equagéo 4.3
[25]

an

TDL = +—rc B
[Ao]-s-tn P

(4.3)

onde:
TDL = taxa de lixiviagéo (m/s),
an = massa do constituinte lixiviado durante cada intervalo de lixiviagdo
(kg), |
[As]= concentracdo do constituinte inicialmente presente na amostra
(fragcdo em massa),

A, = massa do constituinte inicialmente presente na amostra (kg),
8 = area superficial exposta da amostra (mz),

tn = duracao de cada periodo de renovacao do lixiviante (s},

p = densidade da amostra (kg/m®),

e locados “versus” t, que é o tempo de lixiviagao acumulado (Figuras 4.9 e 4.10).
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TESTE DE LIXIVIACAC

AMOSTRAS : G7 - AB Data Inicial: 13027184
[ DADOS DA PASTA Am-A | Am-B | DADOS DA AMOSTRA Am-A | Am-B
[Cimento: Caug Cp-32 CP-22j|Peso (confeccao} (g} 300,00 300,00
Peso (inicio lix. }g) 266,684 266,69
o5 Bentonita GELPOL 7,00 7,00 liPese (final tix.)(g)
%% Aditive Guimico - - Densidade inic. {giom?) 1,79 1,81

Densidade Final (gfem3)

Relagho afc 0,56 £.58 {|Diametro (cm) 504 5,05
|Aftura (om) 7.47 7.34
[Viscosidade (Pa.s) lArea Superficial (cm?) 158,18 456,51
NMolume (cm®)} 149,03 147,02
Tempo Pega Iniciat (h} Césio Inicial (mg) Qo) 30,00 30,80
Finai (1) Final (mg}
Estrdncio tnicial (mg)
Final (mg)
Resiténcia & Compresséo (MPa) 17,30 17.30 [Volume do Lixiviante (L) 1,50 1.50
CﬁNCEﬁTﬁKQAO MEDIA [~ MEDIA {m)
TROCA | DATA ] Tempo | Césio {mg/L) TOL (mfs) | Z(@8/AaHVIS)
Ne i Am-A Am-B Cs Cs
1 14102784 0,80 0,74 el Z
15/02/84 0,30 [s]
3 16/02/84 0,10 0,18
4 17/02/84 0,21 0,18
5 20/02/84 0,27 0,26
[ 2302184 0,20 0,18
7 0103184 0,35 0,35
8 38/03/84 0,28 0,26
9 15/03/84 0,16 0,15
10 223184 0,15 0,14
11 29/03/84 0,19 018
12 0210534 0,18 0,22
13 29/05/84 0,56 0.58
14 29/36/84 0,30 0,30
15 30407784 0,23 0,23
18 298184 0,19 0,19
17 28/09/84 0,22 0,22
18 28/10/84 0,24 .23
19 03/12/84 .24 3,22
20 26/12184 0,17 G,20
21 28/01/85 .19 0,21
22 28102185 0,20 4,23
23 18/06/87 1,80 1,80
24 17/06/88 (3,96
25 13/09/88 (.79
26 30/01791 (.85
Z7 10/04/92 G,41
28 Q7104783 G,34
29 15/04/94 0,23
a0 12/04/95 3,18
31 12/04/88 G,14

Taxa de Lixiviagdo de Césio Cuantidade Relativa de Cs Liberada
Bentonita G Bentonita G
1E07 - 1801
T !
1E-08 1 = ’1
- & 1E02 |
= 1809 =3
= o
z 110 e
= &
1E-11 ok
Aol
1612 : : 1504 ‘
0 1000 2000 2000 4000 5000 ] 1000 2000 3000 4000 5000
ternpo  ( dias) termpo (dias}

Protocolo para acompan

hamento do ensaio de lixiviagdo
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FIGURA 4.7

Quantidade relativa de césio liberado em fungao do tempo. (Ensaio de
lixiviagao ISO; produtos de cimento, rejeito simulado e bentonita G ou F)
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FIGURA 4.8

Quantidade relativa de césio liberado em fungao do tempo. (Ensaio de
lixiviagao ISO; produtos de cimento, rejeito simulado e bentonita N ou B)
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FIGURA 4.9

Taxa de lixiviagao de césio inativo “versus” tempo. (Ensaio de lixiviacdo ISO;
produtos de cimento, rejeito simulado e bentonita G ou F)

Bentonita N Bentonita B
1E07 4 .
| —8— Sem Aditive] 1807 R
| @ T% | | — - S Adifivo|
1E08 8 } S5O0 N -0 T%
§ ey 10%
. SO 12%
. 1=0e it -~
— H-
TR &
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1E42 4 - . . _ ,
o 000 2600 3000 4000 5000 000
di Pl 1
tempo (dias) i tempo (dias)
FIGURA 4.10

Taxa de lixiviagao de césio Inativo “versus” tempo. (Ensaio de lixiviagao I1SO;
produtos de cimento, rejeito simulado e bentonita N ou B)

A partir destes graficos e de acordo com as recomendacdes da norma SO

foram calculadas as TDLs destas misturas para um ano, que séo apresentadas na

Tabela 4.5 e Figura 4.11.
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TABELA 4.5

Taxas de lixiviagao calculadas segundo o método ISO para os ensaios de
hx:v;agao a temperatura ambiente (1 ano de experlmentos)

BENTON[TA M!STURA % DEBENTONITA | - TDL (m/s)
- B : 81 E-11
G7 7 43 E-11

G G10 10 36 E-11
G12 12 2,7 E-11

G15 15 30 E-11

F F7 7 43 E-11
F10 10 42 E-11

N7 7 49 E-11

N N10 10 46 E-11
N12 12 35 E-11

B7 7 44 E-11

B B10 10 53 E-11
B12 12 53 E-11

Taxa de Lixiviagdo
; L =0~ G
: el
E\q .-
TOE1 5 ¥ ~o-Bj
i »
i = \\
= -
£ N
| = R R
=) - #
B ospEat 4 - .
LY ) :’-'—.\
s - N
NM
o %
30E-11 \_0_ -0
10E-11 ;
] 5 10 15 20
Teor de Bentonita (%)

FIGURA 4.11
Taxa de lixiviagao de césio inativo “versus” quantidade de bentonita
adicionada. (Ensaio de lixiviagdo 1SO; 1 ano de experimentos; produtos de
cimento, rejeito simulado e bentonita)
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Pelos resultados, observa-se que a adigcdo de bentonita, em qualquer
quantidade, fez decrescer a liberagéo de césio. As misturas que apresentaram os
melhores resultados com menores TDLs, ou se¢ja, retiveram a maior quantidade de
césio, foram aquelas que continham 12 e 15% de bentonita G. Porém todos os
resultados apresentaram-se na mesma ordem de grandeza, podendo-se dizer
que, nas condi¢cbes deste ensaio, 0 comportamento das quatro bentonitas, em

relacdo a retengdo de ceésio, foi semelhante.

Uma dificuldade, que se apresenta neste tipo de ensaio, é a anadlise do
césio inativo nos estagios finais de troca de lixiviante, onde a concentracdo de

tracador € muito baixa, diminuindo a precisdo dos resultados.

Na analise de césio pelo método de absorcédo atdmica o desvio é de 20 a
50% para concentragdes entre 0,05 a 0,10 mg/l, de 10 a 20% entre 0,10 e 1,0 mg/i
e para concentracbes acima de 1,0 mg/l o desvio é de, no maximo 10% [65].

Comparando-se as quantidades relativas de césio lixiviadas no final de um
ano de ensaio (Tabela 4.6), observa-se que enquanto somente cerca de 32% do
césio é retido nas amostras sem aditivo, 58 a 76% deste elemento pode ser
mantido na matriz com a adic&o da bentonita. Além disto, nota-se, também, que o
aumento da quantidade de bentonita no produto fez diminuir a quantidade de césio
lixiviado, exceto no caso da adicdo de 15% de bentonita G. Isto poderia ser
explicado pelo aumento da relaggdo a/c (0,83), o que tenderia a formar um produto
mais poroso, facilitando, desta forma, a liberagdo do césio durante o ensaio de
lixiviagao.

Habayeb [66] em seu estudo de matrizes para a cimentacao de diferentes
rejeitos também conseguiu resultados positivos na retengéo de césio quando a
bentonita foi utilizada, como apresentado na Tabela 4.7. Verifica-se que as
matrizes contendo esta argila reduziu a liberacao do césio de 51% para 3%, no
melhor caso (94% de efetividade), e de 86% para 29%, no pior caso (66%).
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TABELA 4.6

Quantidade relativa de césio inativo liberado apés um ano de lixiviagdo em
agua deionizada (CP32, rejeito simulado, 10% de sais incorporados,
temperatura ambiente, norma ISO)

- BENTONITA -~ | QUANTIDADE DE BENTONITA | QUANTIDADE DE CESIO
: ' ADICIONADA (%) TOTAL LIXMIADO (%)

. . 67.6

7 28,6

G 10 24,3

12 23,7

15 28,9

F 7 30,5

10 28,6

7 424

N 10 41,7

12 40,1

7 42 4

B 10 36,3

12 36.4

TABELA 4.7

Comparagcdo entre as fragdes lixiviadas acumuladas de *‘Cs de rejeitos de
descontaminac¢ao cimentados apos 80 dias de ensaio [66]

REJEITO M A T R 1 Z
DE _Cl MENTO POR TLA N D iCIMENTO PORTLAND + BENTONITA
DESCONTAMINACAQ (ZafA,) (V/IS) (Zan/A). 100 | (Zal/A,) (VIS) (Zan/h). 100
(cm) {m) (cm) (m)
Peroxido Bicarbonato 0,383 3,83E-3 51,37 0,0233 2,33E4 3,08
Permanganato alcalino | 0,343 343 E-3 468,04 0,0236 238 E4 3,04
Turco 4521* 0,385 3,85E-3 5412 0,0644 6,44 E£-4 8,37
Persulfato de Potassio 0,676 6,76 E-3 81,07 0,182 1,52 E-3 17,92
Turco 4512 0,705 7,05 E-3 86 47 0,240 240E-3 28,85

Para o estudo dos resultados em dez anos de ensaios de lixiviagao

calcularam-se dois parametros: a fracao lixiviada incremental (IFL — incremental

66



fraction leached) e a fracdo lixiviada acumulada (CFL — cumulative fraction
leached) [26, 63].

A IFL é caiculada pela seguinte equacéo:
a8
IFL =111 4.4
Ao (4.4)

onde:

{8n = quantidade da espécie / observada no lixiviante em um dado intervalo

de tempo;

Ao =0 termo fonte, a quantidade original total da espécie lixiviada contida

na amostra no inicio do ensaio.

A CFL € a soma das fragdes de uma espécie de interesse lixiviada durante
o ensaio e é calculada como:

a8
CFL= 2idn (4.5)
iAo

onde:

2;a, = soma das quantidades da espécie i lixiviadas em um dado intervalo

de tempo durante o ensaio;

Ao = o termo fonte, a quantidade original total da espécie lixiviada contida

na amostra no inicio do ensaio.

Nas Figuras 4.12 e 4.13 sdo mostrados os resultados destes céalculos para
a bentonita G e a mistura sem argila. Pode-se notar que o uso da bentonita
reduziu a liberagdo do césio também a médio prazo (10 anos). Por exempio com o
uso de 12% da bentonita G na mistura houve uma redugéo de 60% na liberagao

do césio em rela¢do a mistura sem a argila, onde todo o tragador foi liberado.

Quanto a forma de liberagdo do césio, verifica-se que ela foi maior nas
primeiras trocas, tornando-se lenta e constante para as Ultimas trocas (Figura 4.6

e Anexo C). A maior liberacao nas primeiras trocas pode ser atribuida, de acordo
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com alguns pesquisadores, a um efeito de lavagem do césio que se encontra na

superficie [46, 66, 67, 68].
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FIGURA 4.12

Fracio lixiviada incremental de césio para as misturas com bentonita G
(Ensaio de lixiviacdo ISO; produtos de cimento, rejeito simulado e bentonita)
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FIGURA 4.13

Fracdo lixiviada acumulada de césio para as misturas com bentonita G

(Ensaio de lixiviagdo I1SO; produtos de cimento, rejeito simulado e bentonita)



Adicionaimente calculou-se a TDL para 10 anos de ensaio conforme

mostrado na Tabela 4.8.

TABELA 4.8

Taxas de lixiviagao calculadas segundo o método 1SO para os ensaios de
lixiviagado a temperatura ambiente apés 10 anos de experimentos

~'BENTONITA | MISTURA | % DEBENTONTA | - TDL (m/s)
» B - 17 E-11
G7 7 36 E-12

G G10 10 49 E-12
G12 12 36 E-12

G15 15 34 E-12

F F7 7 39 E-12
F10 10 35 E-12

N7 7 47 E-12

N N10 10 48 E-12
N12 12 46 E-12

B7 7 41 E-12

B B10 10 2,8 E-12
B12 12 30 E-12

4.5 Analise dos Resultados de Lixiviacdo Através do Programa
ALT
Como ja foi relatado anteriormente, a lixiviagdo € um fenémeno complexo
podendo ser descrita por um ou uma combinac&o de diversos mecanismos de
transferéncia de massa. Buscando descrever o mecanismo ou mecanismos de
liberacdo do césio a partir das amostras contendo as bentonitas nacionais, os
resultados obtidos durante dez anos de ensaic de lixiviagao foram processados

usando o programa ALT.

O modelo contém o “defaut” para os tempos predeterminados pelo ensaio

de lixiviagado acelerada descrito pela norma da ASTM C 1308 [26], porém existe a
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possibilidade de se trabalhar com diferentes intervalos de tempo e tempos mais
longos.

No Anexo D sdo apresentados os resultados calculados pelo programa
para os 30 dados obtidos em 10 anos de ensaios. Destes resultados foram
gerados trés graficos: um para o modelo de difusdo, um para o modelo de
dissolugao e outro para o modelo de particdo. Nas Figuras 4.14, 415 e 4.16 é
mostrada a modelagem dos dados da mistura G-12 para os {rés modelos. Na
Figura 4.14 € mostrada a curva modelada para o mecanismo de difusao e verifica-
se qgue nao houve um bom ajuste (E; =39,42%). A curva apresentada na Figura
4.15 inclui 0 mecanismo de difus&o mais partigdo, com a constante de particdo
igual a 0,40, e um bom ajuste (E; =5,71%). O modelo de dissolugéo para os
mesmos dados € apresentado na Figura 4.16; para que ¢ ajuste fosse bom os

pontos deveriam estar proximos da reta que representa a [FL media.

Amostra G12-A - Césio
Modelo Difus&o
06 -
i
=
@ 0,5 -
=3
g
3 04-
<
=
@ 0.3-
I
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i3
- 9.2 1 : 5
{"é' o ados |
| AR %---—Cuwa!ﬁoéelada;
‘ ] 500 1000 15800 2000 2500 3000 3500 4000 4500

Tempo (dias)

FIGURA 4.14

Fracao lixiviada acumulada em fungdo do tempo e a curva modelada para o
modelo de difusdo para a amostra G12-A (D, = 6,85 E-10 cm’ls e E, = 39,42%)
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FIGURA 4.15

Fragao lixiviada acumulada em func¢ido do tempo e a curva modelada para o
modelo de particdo para a amostra G12-A (D. = 1,30 E-8 cm%s e E, = 5,71%)
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FIGURA 4.16
Fragéo lixiviada incremental em fungao do tempo e a curva modelada para o
modelo de dissolugao para a amostra G12-A
(IFL = 1,43 E-2; Variancia = 82,60)

Na Tabela 4.9 sao sumariados os resultados para cada amostra individual

por tipo e quantidade de bentonita adicionada ao produto cimentado. Foram
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calculados os coeficientes de difusdo para os dois mecanismos mais provaveis,

bem como os desvios, em %, entre os valores experimentais e os modelados.

Coeficientes de difusao (D.) das amostras do ensaio de lixiviagdo obtidos

TABELA 4.9

usando o programa de computador ALT

Bentojnita Mistura { Amostral Modelo de Difusio Modelo de Particao
Tipo | (%) D (cm?/s) | Desvio (%)| Pe (cm“/s) [ Desvio (%)
A L. 1,79E-08 | 413 1,79e-08 | . 4,13

***** 0 B | _B__l20E08_ |  536) 201E-08 | 536
C 1,74E-08 3,57 | 1,74E-08 3,57

7 Gr | _A__1 96210 | 15211 998E-09 | 383

BT 1.09E-00 758 | 7.04E-09 237

10 G10 { __A_ 1 7ATE0_§ | 778 ) 564E09 ) 2,85

G B 1 7.96E-10 10,87 | 7.96E-10 10,87
12 G12 § __A__ 1/ 6,85E-10 | . 3942 ] 130E-08 | _ 5,71,

B 6,80E-10 38,17 | 1,31E-08 6.11

15 G15 | _A__|. 10808 | __ 59.34) 1,74E08 | _ _ 5,37 .

N B 1,09E-09 60,13 | 1,73E-08 4,88

7] FT LA T teag0s | 390] 5716E-09 [ 1,16

F B 1,09E-09 613 | 5.19E-09 1,57
10 FI0 1 A L. LIEC9 | 3320 1,33E-08 | _ 343

) B 1,11E-09 9,82 | 7.40E-09 2,55

7 ] N7 [ A [ 342809 T 784 877E09 [ 194

B 3.53E.09 | 12241 1,08E-08 | 292

N 10 N1O 1 A L 3,02E-:09 | 1583 1.16E-08 | __ 3,50
B 3.01E-09 14,85 | 1,08E-08 3,25

12 N1z | A L. 245809 | | 62,15] 2,69E-08 | 13,54

B 2.36E-09 5460 | 2,28E-08 13,98

7 B7 1 _A__13 361E-09 | __ 2348) 141E-08 | 6,40

B 2.99E-09 3353 1.66E-08 7,38

B 10 B1O | _A__1. 195E-09 _§ __ 2366) 1.28E-08 |  _ 2,03
B 1.70E-09 29,85 1,46E-08 7.44

12 B12 + A __1. 186609 | __ 3241) 1,56E-08 | . 2,44

B 149E.08 | 33,87 | 1.25E-08 1,96

Pelos resultados apresentados na Tabela 4.9 verifica-se que, para a
maioria das amostras dos ensaios de lixiviagdo, 0s desvios entre os dados
experimentais € a curva para o modelo de particdo foram menores do que 5 %,
mostrando um bom ajuste dos dados para este modelo.

Como & previsto pela maioria dos pesquisadores, nos primeiros tempos a
lixiviacao foi governada pela difusdo e em seguida, no caso dos experimentos

deste trabalho, o mecanismo para a liberacdo foi também influenciado pelo
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fendmeno da particdo, causado provavelmente pela absorcio do césio pela
bentonita.

Mesmo onde o desvio para este modelo foi maior, ele ainda é menor do
que aquele para a difusdo sozinha, portanto pode-se usar os valores calculados
para o coeficiente de difusdo pelo programa ALT como dados de entrada para a

avaliacao do impacto causado pela deposicéo destes produtos em um repositério.

Através da analise dos dados de lixiviagédo pelo programa ALT chega-se
também a mesma conclusao anterior, ou seja, que as bentonitas realmente séo
efetivas na retencéo do césio em produtos de rejeito cimentado.

A titulo de comparagdo, sdo apresentados na Tabela 4.10 alguns
coeficientes de difusao obtidos a partir de ensaios de lixiviagéo, realizados por
RUDOLPH & KOSTER [30], em produtos cimentados contendo bentonita alema
(5, 10 e 20%) e rejeito. A tendéncia de redugdo da liberagdc de césio com o
aumento da quanticfade de bentonita adicionada foi a mesma. Estes coeficientes
sdo menores do que os encontrados neste trabalho e isto pode ser explicado pela
diferenca entre as quantidades de tracador colocadas nas amostras. Na pesquisa
alema foi usado o "*’Cs como tracador e na pesquisa do CDTN foi usado césio
inativo, o que implicou na utilizacdo de uma quantidade maior deste tracador na
amostra (algumas vezes maior do que a real), para que se pudesse fazer a analise
no lixiviante por longos periodos.

TABELA 4.10

Coeficientes de difusao (D) de produtos cimentados encontrados em
_ experimentos realizados no FZK, Alemanha,
(Agua deionizada, 10% em peso de sais de rejeito) [30]

E N 8 A I 0O
PRODUTO ACELE RADO TEMPERATURA  AMBIENTE
m?fs cmis m’/s cm’ls
CP 7,3 E-11 7.3 E-07 4,7E-13 4,7E-09
CP+5% B 8.6 E-13 86 E-09 8.0E-14 3,0E-10
CP+10% B 2,9 E-14 2,9 E-10 - -
CP+20% B 7,3 E-15 7,3 E-11 2,0E-16 2,0E-12
CP = cimentc Portland B = Bentonita alema
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5. CONCLUSOES

A cimentacao de rejeitos radicativos pode ser feita em sistemas fixos ou
moéveis, em batelada ou continuamente. Todos estes processos tém como objetivo
principal a obtencao de um produto solidificado de boa qualidade, cuja integridade
no transporte e nos armazenamentos intermediario e final seja garantida,

evitando-se, principalmente, a liberac&o de radioelementos para o meio ambiente.

A avaliagdo do produto € feita através de varios ensaios como por
exemplo, de resisténcia a compressao, a corrosao e a lixiviagao.

Através dos ensaios de lixiviacdo sdao medidas as quantidades de
radionuclideos liberados, quando amostras do produto (simulado ou real) séo
colocadas em contato com solugbes lixiviantes. Existem varios métodos propostos
para estes ensaios e eles sdo utilizados de acordo com a necessidade e o objetivo
de cada pesquisa.

Dois fatores que favorecem a liberacdo de radioelementos, como o césio,
contidos no produto cimentado sao a sua porosidade e o fato de ndo haver reacéo
quimica ou fisica entre a matriz e alguns elementos do rejeito. A fim de melhorar a
resisténcia a lixiviacdo, certos materiais podem ser adicionados ao produto
cimentado, como, por exemplo, as argilas.

Uma das argilas que tem mostrado eficacia na retencao de césio em
produtos cimentados de rejeitos radioativos € a bentonita. Para se avaliar quatro
bentonitas nacionais disponiveis comercialmente, denominadas G, F, N e B, foram
realizados diversos ensaios com misturas cimento/rejeito/argila. As amostras
foram preparadas incorporando-se 10% de sais de rejeito simulado e variando-se
o teor da argila de 7 a 15%, usando-se o césioc como tragador. Apés uma selecao
preliminar através de ensaios de resisténcia & compresséo, de viscosidade e de

tempo de pega, as misturas foram submetidas a ensaios de lixiviagéo.

Verificou-se que com a adicao de bentonita, independente do tipo, ha um
efeito positivo na retengdo do césio, em comparacao as misturas sem aditivo,
efeito este mais pronunciado com o aumento do teor de bentonita. No primeiro ano
a retencdo passou de 68% para 42%, no pior caso (37% de efetividade) e no
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melhor caso para 23%, ou seja, 65% de efetividade. Este resultado foi
comprovado para o periodo estudado de 10 anos, havendo também o decréscimo
de cerca de uma ordem de grandeza nas faxas de lixiviagao em relagdo ao
produto sem bentonita.

Observa-se, também, que para se avaliar o comportamento a longo prazo
dos produtos cimentados de rejeito, é importante o conhecimento dos mecanismos
da lixiviacdo e dos fatores que a afetam. Os ensaios a curto prazo saoc mais
adeguados para comparacdes entre produtos, nao fornecendo seguranca para
predicdes a longo prazo, uma vez que mesmo estabelecido ¢ modelo a partir
desses ensaios, 0s mecanismos podem modificar-se com o tempo, invalidando-o.

Para que se pudesse determinar o mecanismo controlador desta
liberagdo, os resultados dos ensaios de lixiviagdo obtidos em 10 anos foram
analisados atraves do programa de computador ALT, um programa desenvolvido
para modelar resultados de lixiviagdo (Accelerated Leaching Test) e que contém
guatro modelos matematicos que descrevem o0s seguintes mecanismos de
lixiviagdo: difusao através de um meio semi-infinito, difusdo através de cilindro

finito, difus&o mais particdo do termo fonte e lixiviagdo limitada pela solubilidade.

O modelo que melhor se ajustou aos dados experimentais foi o de
particao, encontrando-se coeficientes de 10%a 10" cm?/s, sendo que 0s menores
coeficientes de difusdo foram encontrados para as misturas contendo a bentonita
G, nas proporcoes de 7 e 10 % e 7% da bentonita F.

Isto indica que, alem da difusdo, pode ter havido outro(s) processo(s)
influenciando a lixiviagdo do césio. Uma hipdtese provavel € a absorgao do césio
pelas bentonitas, propriedade que foi verificada nos testes com estas argilas

demonstrando sua grande capacidade para absorver o césio.

O coeficiente de difusdo pode variar com o tempo, pois ele depende da
concentracéo do radioelemento no produto e no lixiviante, que por sua vez €

afetada pela freqliéncia de troca deste ultimo.

Ele varia também com a porosidade do produto, ou seja, uma maior
porcentagem de porosidade interligada leva a um D maior. A dissolugio de sais

sollveis presentes no produto tenderia fambém a aumentar este coeficiente pelo
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aumento da porosidade. Entdo observa-se que ocorrendo qualquer um destes
casos, a lixiviagdo do ceésio seria por difusdo, porém com diferentes velocidades
de liberacdo, indicadas pela variacdo do D.

As pesquisas descritas neste trabalho serviram de base para a defini¢éo
de parametros para o tratamento dos rejeitos gerados no acidente radioldgico
ocorrido em Goiania em 1987 com uma fonte de 'Cs. Tém sido de grande
importancia para os estudos de otimizac&o do processo de solidificagao de rejeitos
gerados em Angra 1 e outros rejeitos perigosos gerados por industrias nao
nucleares, tanto no Brasil como em outros paises da América Latina.
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6. SUGESTOES

Os resultados aqui obtidos podem servir como base para estudos do
comportamento a longo prazo de produtos cimentados contendo argilas. Neste
caso 0$ ensaios, especialmente os de lixiviacio, devem ser realizados visando a

deposicao em um repositério.

Para o estabelecimento do mecanismo de lixiviagao, ensaios estaticos e
dinamicos a longo prazo devem ser feitos, sob condicbes que simulam aqueias do
repositorio, € medidos diversos pardmetros, como, por exemplo, o coeficiente de
distribuicao (Kq) dos radionuclideos.

O prosseguimento dos estudos realizados devera incluir a avaliagao de
outros fatores que influenciam na qualidade do produto, como as condicdes € o
tempo de cura, a porosidade, a quantidade de rejeito incorporado e a utilizagéo de

aditivos quimicos.
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APPENDIX A
THEORY

Models based on mass transport theory that have been validated with experimental data are regarded
as an excellent means of estimating the amounts of material released by solidified waste. Critical to the
evaluation of observed leaching resuls is the comparison with the theoretical models for diffusional release. The

simplest models used for comparison with experimental results are for bulk diffusion.

Bulk Diffusion

The mathematical theory of transport by diffusion from solids is based on Fick’s hypothesis that the
diffusion rate is proportional to the concentration gradient{1,2]. The fundamental partial differential equation

for diffusion is:

X __p¥c a
o

where C is the concentration of the species, t is time, and D, is the effective diffusion coefficient in porous

media.

Mathematical solutions to the transport equation for diffusion have been applied to the leaching of
radionuclides from waste solids{3,4]. The exact form of the solution to the mass transport equation of diffusion
depends on the initial and boundary conditions of the problem. The semi-infinite media and the finite shape
models are the most direct and generally used.

Semi-Infinite Media Model

A simple case is that of a semi-infinite solid with a constant diffusion coefficient where ideally the

cumulative fraction released from a porous medium is predicted as:
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where a, is the total amount of radioactive material released in all leaching periods up to time, t, Ay is the initial
amount of radioactive material, V is the waste form volume, S is the waste form surface area, D, is the effective
diffusion coefficient. The semi-infinite model has been used to model leaching behavior when the cumulative
fraction leached (CFL=2a /A) is less than 0.20 or 20% release.

Finite Shape Models

Laboratory samples are often leached well beyond the 20% maximum hmit for the semi-infinite model.
Consequently, the analytical solution for diffusion from a finite shape must be used to account for depletion of
the source term. Cylindrical shaped waste forms are commonly used. Hence the exact solution for diffusion
from a finite cylinder using a constant diffusion coefficient, as described by Nestor, is appropriate. The solution
of the mass transport equation for a constant diffusion coefficient, a uniform and homogereous solid and zero

surface concentration during leaching is:

- - D, [F, + @a-1Pn e ] 3
- Ry oy @
A, 1!2 Rel m=} (2"“1?(&.)2

where D, =cffective diffusion coefficient (cmz/s), £=half height of the cylinder (cm), a, is the cumulative
leached activity, A,=initial total activity, m = positive roots of Bessel function where, Jy(r8,)=0.

The finite cylinder model provides a guideline to determine if diffusion continues to consistently operate
as the release mechanism during leaching tests. However, the use of equation (3) has been frustrated by the
slow convergence of the double infinite series. Consequently, several investigators have presented alternative
methods of using the difficult to evaluate double infinite series solution for diffusion from a finite
cylinder[4,5,6,7]. Pescatore’s technique transformed the double series into a rapidly converging form for

which the error associated with the truncation of each series can be evaluated.
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For finite cylinder waste forms of height H and radius R, one uses instead the double series expression:

CFL =Y a,jA, - (1-D)[1 -32/n’S,(1)S (N)]+b @

with:
S f: expi - [2n-D)n/H D1}
et @n-1)?
and:
- - 2
5.00-% exp | (ﬁ.le) D,t]
ml B.
For the Sp(t) series:
SP(I) - S,‘N(t) + Epﬂ(!) 5
with:
N-1 2.2
5.0 - exp[-Q-1¥y'(3], N ~(N-1)2(1)
) - X = = RN -]

-(VrI2)y (B efre [N -1y ()]

=(D, 17

Y( -



and:

' 1
0<E, (D)< oes [Y()+2/(2N-17 Jexp [- @N-1F ¥ O]

and for the S (t) series:

S.(1) = 8 5 (2) + E_p(2) (6)
with:
M-l exp[-B 8 (2)] 1 1 2
S, () = = + exp[- B8 (D]
w® - 2, B2 Bufu 28
-¥T90 p g 0(0),
fu
fu=m-1BrM?), M>>1
_ o9
8(1) =
and:

1
Ecx(f)<"g§;[32 -+ 7]@9{ -Bu & ()]

B

In practice, an intercept term, b, which has been added to equation (4), can be used to improve the fit
of the model since extrapolation of observed results to t=0 does not necessarily pass exactly through CFL=0.
‘For low-level waste forms this intercept, b, is often small (<0.5% A,) and bas been referred to as the

instantancous wash-off term for extraneous surface material.



The ALT computer program uses the semi-finite media model wher CFL. < 0.0124, and the finite
cylinder model (Equation 4) for greater CFL values. This is done to provide the minimum error in modeling

results. The program also includes an intercept term that allows for instantaneous wash off.

Diffusion Plus Pﬁrﬁtioning of the Source Term

Through our analysis of experimental data it has become apparent that the finite cylinder modet alone
cannot adequately describe relcases from many types of materials. Several physical and chemical mechanisms
may take place within and on the surfaces of waste forms that can result in curves of CFL vs time becoming
asymptotic before CFL=1.00 (100% release). The precise nature of these processes is material specific and can

include:

. physical adsorption of ions onto surfaces,
- substitution of a proportion of a species in the lattice structure of a new phase, and
- multiple sources of wastes leading to species being present in two or more chemical forms,

having different solubilities.

In all of these cases the effect is similar in that the species of interest is partitioned between a fraction that is
available for leaching and a fraction that is not. The partitioning process is essentially a reduction of the source
term (Ap), with the assumption that partitioning results in a fraction of the species that is not released, or is
released at a rate that is so low that it is not detectable. This model has been used for a variety of elements
leached from several types of cement-based waste forms and was often able to provide goodness-of-fit (E ) values
that were far superior to the diffusion model. An example of the effectiveness of this model is shown in Figure
Al, in which data from a leaching experiment is shown with curves generated by the model for diffusion from
a finite cylinder and from the model for diffusion plus partitioning,

The partition model uses the model for diffusion from a finite cylinder (or from a semi-infinite cylinder
if the CFL< 0.0124), but alters the result by reducing the original source term so that the cumulative fraction

leached is determined as follows:

CFL - 2% _,S

| 4

£

T
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where a, is the total amount of radioactive material released in all leaching periods up to time t, A, is the initial
source term which is the amount of radioactive material originally present in the solid sample, P is the source
term partitioning factor, which is 0<P<1, V is the volume of the solid sample, S is the geometric surface area
of the solid sampie, and D, is the effective diffusion coefficient. There is, therefore, a fraction of activity that

is not leached but retained on the solid:

where FR is the fraction of activity retained on the solid.

Certain caveats are necessary in using this model. Embodied in it is the assumption that the partitioning
is absolute in the sense that the material unavailable for leaching will never leach out of the solid. This is not
necessarily so. For example, releases from some materials may be best described by a model containing two
diffusion coefficients; one being a much greater rate than the other. This model has not yet been added to the
ALT program. In short-term tests the partition model will closely mimic the model using two diffusion
coefficients, but extrapolations to longer times could be misleading. Therefore, no extrapolations are curreatly
allowed when the partitioning model is used. Moreover, when the partitioning model is used to help define
leaching mechanisms, we strongly recommended that other experimental evidence (in additior to the leach test
data) should be used to verify the process of partitioning. In many cases, a simple batch-type adsorption test
would suffice.
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Figure AL Experimental data as cumulative fraction leached, plotied as a function of time are

shown as the squares. The finite cylinder diffusion model and the model in which the
source term is partitioned are shown as lines fitted to the data. Date is for sodium
leaching from portland cement containing sodium suifate.

Dissolution
Solubility limited releases in leaching experiments are the result of two related processes:

- solubility limits constraining the dissolution of a phase inside the waste form, thereby reducing

the leach rate and

- solubility acting on the leachate, as a new phase forms external to the waste form, to limit

concentrations in the leachate.

In the first case, the shape of the CFL vs time plot can take two forms. If the dissolution rate is great compared
to the diffusion rate out of the waste form, release will be controlled by diffusion and the plot will be a typical
curve. If, howevér, the dissolution rate is small compared to the diffusion rate, then the plot will have a linear

shape, indicating dissolution as the rate controlling mechanism.

SA7-



In the second case, the plot of CFL vs time will also be linear as a result of a reaction between the
components of the leachate and some external material generating a precipitate, leaving only a small amount of
the component in solution. This will be the case when the reaction generating the precipitate is rapid compared
to the rate of transport out of the solid. A typical exampie of this is as follows; the concentration of calcium in
leachate generatéd from a cement sample is limited to about 6 mg/L by the solubility of several calcium
carbonate minerals that form as precipitates in the leachate and as coatings on the sample. The precipitate is
the reaction product of calcium and hydroxide ions leached from the cement and carbon dioxide drawn into

solution from the air.

The dissolution model incorporated into the accelerated leach test computer program cannot be used
to make long-term predictions, instead it is intended for use as an indicator of processes (such as precipitation)
influencing the leach test. The concept involved is that the concentrations of the species that are solubility
controlied will be the same at all leaching intervals. This means that the incremental fraction leached will be
the same for all intervals and the cumulative fraction leached will increase by the same amount at cach interval,
producing the linear form of the plot showing CFL vs time. A plot of IFL vs time is a horizontal line. In reality
a plot of IFL vs time shows a distribution around a mean value of IFL, whick can be described by a statistical
analysis of the data. For the ALT program , the coefficient of variation is used to evaluate the goodness-of-fit
of the experimental data compared to the model (the average). The equation to calculate the coefficient of
variation is shown below and is a way of normalizing the standard deviation so that it can be expressed as a
percentage of the mean:

S x 100
x

V=

where § is the standard deviation and X is the mean IFL, and V is the coefficient of variation. The standard
deviation (8) is calculaied as follows:

where n is the number of data points and X is the IFL of individual data points.The first two data points are not
included in the calculation because experimental data indicate that the time intervals for those samplings are two
‘small to allow solubility limits to be reached. A coefficient of variation of 10% indicates— that the data fits this
linear model ami that solubility limits control reieases.
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CALCIUM LEACHED FROM CEMENT
Dissolution Model!

Time (days)

A plot of incremental fraction leached (IFL) as a function of time illustrates solubiliby
limited released. IFL is described by a means value with a distribution about that
mean. The first two data points are ignored because the time intervals between
samplings are too short to be useful in this model.
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APPENDIX B

GLOSSARY

Acceleration Factor. Ratio calculated as the time required to reach a certain Cumulative Fraction Leached
for an accelerated leach test divided by the time required by a reference leach test to reach that same

Cumulative Fraction Leached.

Accelerated Leach Test. A lcach test procedure that provides greater release rates than those obtained
through standard leach tests. Test conditions, such as elevated temperature and increased volume of
leachant can be used to increase release rates without changing the mechanisms of leaching.

Cumulative Fraction Leached (CFL). The sum of the fractions leached during all sampling intervals
calculated as:

CFL= Za,/Aq

and assuming no radioactive decay.

Diffusion Coefficient. (Diffusivity) Based on Fick's Laws for diffusion, the diffusion coefficient is the ratio of
the rate of transfer of a diffusing substance through the unit area of a section to the concentation gradient
measured normal to the section. The diffusion coefficient is symbolized by D.

Diffusion Model. Computer algorithm using diffusion theory to describe leaching. Two diffusion models are
used in the ALT program: diffusion from a semi-infinite medivm and diffusion from a cylinder.

Dissolution Model. Computer aigorithm that statistically analyses IFL values throughout an experiment by
calculating a mean and the distribution about the mean. A consistent value of IFL indicates solubility

controls on the concentration of the species of interest in the leachate.

Effective Diffusion Coefficient. (Effective Diffusivity) The diffusion coefficient that results from diffusion as
it is modified by other processes (e.g. adsorption) or physical constaints (tortuosity and constrictivity). The
effective diffusion coefficient is symbolized by D,.

Finite Cylinder. (Finite Medium) A bounded body for which the diffusion equation can be solved.
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Goodness-of-Fit. An expression indicating how closely a model generated curve comes to representing a
data curve. In the ALT program, goddncss&ﬁﬁt is represented quantitatively (for the diffusion model and
the partition model) by the value Ep. This is the sum-of-the-residuals expressed as a percentage of the final
CFL of the experimental data. For the dissolution model, goodness-of-fit is indicated by the size of the
distribution about a mean value of C“i,, That distribution is described by the standard deviation, expressed

as the coefficient of variation.

Incremental Fraction Leached (IFL). The fraction leached of a species of interest during a single sampling
interval calculated as:

IFL= a,/A,
and assuming no radioactive decay.

Leachant. The liquid that contacts the specimen during a leach test or contacts a waste form in the disposal

environment.
Leachate. The leachant after contacting the specimen or the waste form.
Leaching. The process (or processes) by which mass transport from a solid to a liquid takes place.

Leaching Interval. The length of time during which a given volume of leachant is in contact with a

specimen.

Leaching Mechanism, The process which controls the rate of mass transport out of a specimen during
leaching.

Low-Level Radioactive Waste. Waste that contains radioactivity and is not high-level waste, transuranic
waste, or spent nuclear fuel as defined by Department of Energy Order 5820.2A. Test specimens of
fissionable material irradiated for research and development only, and not for production of power or
plutonium, may be classified as low-level waste, provided the concentration of transuranics is less than 100

nCi/g.
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Partition Model. Computer algorithm, based on the diffusion models, that reduces the source term of the
model. This implies that the species-of-interest is contained in two fractions: one leachable and the other

not leachable.

Reference Leach Test. A leach test conducted under defined conditions where the results are used as a

standard against which the results of other Ieach tests (e.g. accelerated) are compared.

Semi-dynamic Leach Test. A leach test method that exposes the specimen to fresh leachant on a periodic
schedule.

Semi-infinite Medium. A body, used in diffusion theory, the outer boundary of which is effectively at an

infinite distance from the inner region.
Solidification Agent. A material used to process waste into a solid, stable waste form.

Source Term. The onginal concentration of a species of interest in a specimen or a waste form, before

leaching,

Sum-of-the-Residuals. The difference, taken at cach data point, between the CFL of the model and the CFL
of the data, summed through the entirc data set.

Surface Area. For purposes of this test method, surface area is defined as the geometric surface area of a
specimen calculated from its measured dimensions.

Volume. For purposes of this test method, volume is defined as the volume of a specimen calculated from

its measured dimensions.

Waste Form. A stable, solid body formed by the waste and solidification agent and meeting specifications
for disposal.
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ANEXO C - PROTOCOLOS DOS ENSAIOS DE
LIXIVIACAO



TESTE DE LIXIVIACAO

AMOSTRAS ; F7T-AIB Data Inicial: 13/02/1884
DADOS DA PASTA Am-A Arn-BﬂpADOS DA AMOSTRA Am-A Am-B
Cimento: Caué CP-32|CR-32iPeso (confecsao) {g) 300,00 30060
Peso {inicio lix.){g) 284,78 285,86
% Bentonita FUNDIPOL 7.00 Peso {final lix.}(g)
% Aditivo Quirmico - Densidade [nic. (g/lom™) 1,94 1,94
Densidade Final (g/cm®)
Relagdo afc 0,51 Digmetro (cmy) 503 5,03
Itura {cm) 749 7,48
\Viscosidade (Pa.s) hrea Superficial (cm?) 158,10 157,84
Volume (cm®) 148,84 148,64
Tempo Pega inicial (h) Césio Inicial (mg) (As) 30,00 30,00
Final {h) Final {mg)
Estroncio Inicial (mg)
Final {mg)
Resisténcia 2 Compressao (MPa)l 22 90 | 22 80 |[Volume dg Lixiviante (L) 1,50 150
CONCENTRACAO MEDIA MEDIA (m)
TROCA| DATA 1 Tempo Césio {a/ly TDL (m/s) EEANTACYV/ISY
N° (dias) Am-A Am-B Cs Cs
1 14/02/1984) 1 0,62 0,53 3, 13E-09 2, 71E-04
2 15/02/1984] 2 0,28 0,24 1,42E-09 3 93E-04
3 16/02/1984] 3 0,17 G, 14 8,44£-10 4,66E-04
4 17/02/1984) 4 0,2C 0,18 1,03E-09 5,58E-04
5 20/02/1984] 7 030 0,28 5,36E-10 6.94F.04
<] 23/02/19844 10 0,21 0,22 3,90E-10 7,95E-04
7 01/03/1884) 17 0,35 0,32 2,61E-10 9,53E-04
8 08/03/19848 24 0,28 0,25 1,95E-10 1,07E-03
9 15/03!19ng 31 (.18 0,14 1,17E-10 1.14E-03
10 §20/03/19 38 C,14 0,13 1,05E-10 1,20E-03
11 29/03/19a4) 45 0,18 0,18 1,44E-10 129803
12 i02/05M984 78 0.2C 0,23 3.44E.11 1,38E-03
13 26/05/1684) 106 0,58 0,52 111610 1,65E-03
14 |29/06/1984f 137 0,41 0,39 7,03E-11 1.84E-03
15 30/07/1984] 168 0,25 0,24 4,30E-11 1,96E-03
16 |29/08/1984] 198 0,23 6,18 3,81E-11 2 05E-03
17 28/09/1984] 228 0,24 0,21 4,09E-11 2 18£-03
18 [29/10/1984) 258 0,26 0,24 4,39F-11 2 28£-03
12 03712/188 294 0,26 0,23 3,81E-11 2.3%E-03
20 28/12/19 319 0,2% 0,17 4, 14E-11 2 48E-03
21 28/01/1985] 350 0,22 0,20 3,69E-11 2 58E-03
22 |28/02/138 381 0,24 G,22 4,04E-11 2,68E-03
23 18/06/198 1221 2,30 2,00 1,39E-11 3,7GE-03
24 17/06/1988) 1586 G,97 7, 24E-12 4.18E-03
25 12/08/1889] 2038 .91 0,82 1,04E-11 4 56F.03
26 01/02/1981 2545 0,78 0,66 7,74E-12 4 90F-03
27 10/34/599 2379 0,38 0,38 4,77E-12 5,08E-03
28 |07/04/1993F 3341 0,42 0,34 5 72E-12 5.26E-03
28 15/04/1594] 3714 0,28 0,28 4,09£-12 5,38E-03
30 12/4/1995) 4078 0,21 C.16 2 78BE-12 5 48E-03
31 12/04/1956] 4442 6,15 G,15 223512 5 58E-03
Taxa Lixiviagdo de Césio Quantidade Relativa de Cs Liberada
Bentonita F Bentonita F

g 1500
{ tempo

2000
(dias)

4500

3000

tempo (dias)

1.




TESTE DE LIXIVIACAD

AMOSTRAS: Fi0-A/B Data Inicial - 13/02/1984
DADOS DA PASTA Am-AIAm-BIDADOS DA AMOSTRA Am-A Am-B
Cimento: Caug CP-32[CP-32]|[Peso (confecodol {g) 300,00 ] 300,00

Pese (inicio lix.}(g) 270,88 276,22
% Bentonita FUNDIPOL 10,00 110,00 fPeso {final lix.){(g}
25 Aditivo Quimico - - Densidade Inic. (g/em?) 1,83 1,85
Densidade Final {g/em®)
Relagdo alc 0,60 | 0,80 iiDiametra (cm) 5,02 5,08
ttura (cm} 7.41 7.57
\Viscosidade {Pa.s) Arga Superficial (cm?) 156,45 160,16
olzme {cm”) 148,66 151,62
[Termpo Pega Inicial (h) Cesio Inicizl (mg) (AJ) 30,00 30,00
Final (k) Final (mg)
Estréncio Inicial (mg}
Final (mg)
iResisténcia & Compresséio (MPa){21,00 121,00 Molume Lbxiviante (L) 1,50 1,50
CONCENTRACAO] MEDIA MEDIA (m)
TROCA] DATA ] Tempo Césio (g/L) TDL (m/s) S(ANFAGYVIS)
N° {dias) Am-A Am-B Cs Cs
1 14/02/1984] 1 063 0,85 3 4GE-08 3,01E-04
2 15/02/1984] 2 0.31 0,27 1,58E-09 4,38E-D4
3 16/02/1284 3 0,17 0,00 7,08E-10 4,99E.04
4 17!02;2984{ 4 0,22 0,18 4,09E-09 5,93E-04
5 20/02/1584] 7 .33 0,29 5,63E-10 7.39E-04
5 23/02/1984] 10 0,23 0,19 3,81E-10 8,38E-04
7 01/03/1984} 17 0.40 0,35 2,82E-10 1,01E-03
a 08/03/1884] 24 .31 0,27 2,26E-10 1.15E-03
9 15/03/198. 31 0.18 0,18 1,445-10 1,24E-03
10 22103."195% 38 0,15 0,14 1.13E-10 1.31E.03
11 26/03/1984] 45 0,21 0,13 1,56E~10 1 ,40E-03
12 |o2/05/1984] 79 0,30 ©,30 4,81E-11 1,54E-03
13 |29/05/198 106 0,59 0,56 1,16E-10 1,81E-03
4 |25/06/1884] 137 0,44 0,33 6,77E-11 1,90E-03
15 |ago7iioes4] 168 0,27 G,24 4 48E-11 2 11F.03
16 |29/08/984] 188 0,22 0,18 3,63E-11 2,21E-03
17 |28/09/198 228 0.24 0,22 4,18E-11 2 32E-03
18 29/10!1982} 253 0,25 G,24 4 31E-11 2.43E-03
16 |o3/121984] 294 0,24 G,24 3,74E-11 25503
20 |zef12/Mo84] 319 0,20 6,18 4,14E-11 2 63E-03
21 28/01/1985 350 0,18 0,13 2,81E-11 2.71E-03
32 joe/02/1985] a81 0,20 0,15 3,08E-11 2.78E-03
23 (1g/06/1987] 122t 1,40 1,80 1,07E-11 3,57E-03
24 |i7/o6M988] 1586 1,00 0,51 1,43E-11 4.02E-03
25 |12/09/1989f 2038 0.35 0,80 5 TAE-12 4, 24E-03
26 01/0241981 2545 0,47 0,68 6,18E-12 4 52803
27 |io/oaroez] 2979 6,18 0,45 3,84E-12 4,66E-03
28 |07/04/1993F 3341 0,28 0,42 5,28E-12 4,82E.03
29  |15/04/1984) 3714 0.24 0,31 4.02E-12 4,95E-03
30 [12/04/1985] 4076 0,10 0,18 2,11E-12 5 02E-03
31 12/0411996] 4442 0,10 0,18 2 08E-12 5 09E-03
Taxa Lixiviagao de Césio Quantidade Relativa de Cs Liberada i
Bentonita F Bentonita F
1E07 4 T
(B
2
2
l 1E-04 - :
tempo (dias) 2 L 0 1598 mpo (diasooo 4300




TESTE DE LIXIVEACAO
AMOSTRAS : G7 - A/B Data Inigial: 13/02/84
DADOS DA PASTA Am-A Am-B DADOS DA AMOSTRA Am-A Am-B
Cimento: Caug Cp-32 CP-32||Peso (confecgio} {g} 300,00 300,00
Peso (nicio ix. }g) 266,64 | 266,69
oh Bentonita GELPOL 7.00 7,00 fPeso (final lix.}(g)
% Aditivo Quimico - - Densidade tnic. (gfem®) 1,79 1,81
[ensidade Final (g/fem?)
Relagdo a/c 0,56 0,56 ||Diametro (cm) 5,04 5,08
|Atura (om) 7.47 7.34
\iscosidade {Pa.s} Area Superficial (cm?) 158,18 156,51
Volume (cm?3) 148,03 147,02
I'Tempo Pega Inicial (h) Gesic Inicial (mg) (Ag) 30,00 30,00
Final (h) Firal (mg}
Estroncio Inicial {mg)
Final {rmg)
Resiténcia a Compressac (MPa) 17,30 17,30 jVolume do Lixiviante {L} 1,50 1,50
CONCENTRACAQ MEDIA MEDIA (m)
TROCA | DATA | Tempo | cesio (mg/L) TDL (mis) | Z(a/ANV/S)
Ne {dias) Am-A Am-B Cs Cs
1 14/02/84 7 ©,80 0,74 4,18£-09 3, 61E-04
2 15/02/84 2 0,30 0,29 1,61E-09 5,00E-04
3 156/02/84 3 0,10 0,16 7,08E-10 &,67E-04
4 17/02/84 4 0,21 G,18 1,06E-08 8,53E-04
5 2010284 7 0,27 C.26 4,81E-10 7, 78E-04
a8 23102/84 10 0,20 0,18 3,84E-10 8 68E5-04
7 01/03/84 17 0,38 0,35 2. 72E.10 1,03E-03
8 0B/03/84 24 0,28 0,26 2,10E-10 1,16E.03
9 15/03/84 37 0,16 0,15 1,21E-10 1,23E-03
10 22/03/84 38 0,15 0,14 1,13E-10 1,30E-03
11 28/03/84 45 0,19 0,18 1,44E-10 1,39E-03
12 02/05/84 79 0,48 0,22 3,28E-11 1,49E-03
13 28/05/84 106 0,56 0,58 1,15E-10 1,78E-03
14 26/06/84 137 0,30 0,30 5 27E-11 1,89E-03
15 30107484 168 0,23 0,23 4,04E-11 2,00E-03
18 29/08/84 128 6,19 0,19 3 456-11 208E-03
17 28/09/84 228 0,22 0,22 3,99E-11 2,20E-03
18 28/10/84 258 0,24 0,23 4,26E-11 2,31E-03
19 03/12/84 294 0,24 0,22 3 48E-11 2 471E-03
20 28/12/84 319 0,17 0,2C 4,038.11 2, 50E-03
21 28/01/85 350 0,19 0,21 3,51£-11 2,60E-03
22 28/02/85 381 0,20 0,23 3,78E-11 2, 70E-03
23 180887 1221 1,80 1,80 1,17E-11 3,54E-03
24 17/06/88 1586 6,40 0,88 1O01E-11 3,865-03
25 13/09/89 2039 0,69 0,79 8 80E-12 4,21E-03
25 30/61/91 2543 0,567 0,65 7 13E-12 4,52£-03
27 10/04/82 2879 0,36 0,41 4,818-12 4, 70E-03
28 07/04/93 3341 0,30 0.34 4,81E-12 4. 85E-03
28 15/04/94 3714 0,23 0,23 3,36E-12 4,965-03
30 12/04/95 4076 0,16 0,18 2, 56E-12 5 04E-03
3 12/04/96 4442 0,17 14 2,31E-12 & 11E£-03
) Taxa de Lixiviagao de Césio Quantidade Relativa de Cs Liberada
Bentonita G Benicnita G
1E07 - 1E-01 -
1E-08 1 E |
o 3 - |
£ ieos G602 -
~ Z
ad o~
= 1810 I ..<_: 1E-03
1E11 =L
s 1
1E-12 > : : : 1E-04
0 1000 tzeo'_gu 3300 4000 5000 o 1000 2000 3000 4000 5000
po (4as) tempe {dias)
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TESTE DE LIXIV%AQAO
AMOSTRAS ; G10-AB Data Iniciak 13/02/84
§ DADOS DA PASTA Am-A Am-B ][ DADOS DA AMOSTRA [ Am-A Am-B
Cimente: Caué CP-32 CP-32 Peso (confecgdo) (g) 300,00 300,00
es0 (inicio x.)(g) 271,834 271,74
% Bentonita GELPOL 10,60 10,00 {[Peso {final lix.}(g)
% Aditivo Quimico - - Densidade Inic. (g/cm?} 1,80 1,83
Densidade Final {g/cm?)
Relagdo alc 0,82 0,62 ||Biadmetro (cm) 504 502
Altura (cm) 757 7.50
Viscosidade (Pa.s) lArea Superficial (cm?) 15976 [ 157,87
Voiume (cm?®) 151,02 148,44
Tempo Pega Inicial (h) Césio Inicial {mg) A 30,00 30,00
Final (k) Final (mg}
Estroncio Inicial {mg)
Final {mg}
Resiténciz 4 Compresséo (MPa) 21,00 21,00 {[Volume do Lixiviante (L) 1,50 1,50
CONCENTRAGAO MEDIA MEDIA (m}
TROCA | DATA | Tempo ] casio (mg/L) TDL (mfs) | Z{an/a)(V/8)
N® (dias) Am-A Am-B Cs Cs
1 14/02/84 1 0,53 0,58 3, 03E£-09 2,62E-04
2 15102784 2 0,23 0,28 1,38E.09 3 82E-04
3 16/G2/84 3 0,11 0,16 7,36E-10 4, 45E.04
4 17/02/84 4 0,14 0,18 8, 73E-10 5 21E-04
5 20002184 7 0,23 0,28 4,64E-10 6,41E-04
8 23/02/84 10 0,16 0,18 3,09E-10 7 21E-G4
7 01/03/84 17 0,27 0,32 2,308-10 8,60E-04
B 08/03/84 24 0,21 0.24 1,758-10 9,66£-04
g 15/03/84 31 0,13 0,15 1,09E-10 1,03E-03
10 22103184 38 0,11 0,12 8,86E-11 1,09E-03
11 29/03/84 45 0,17 0,16 1,296-10 1,16E-03
12 02/05/84 79 0,28 0,28 4,49E.11 1,.306£-03
13 29105184 106 .46 0.45 8,19E-17 1,51E-03
14 29/05/84 137 0,24 0,22 405611 1,62E-03
15 30/07/84 168 019 0,21 3.52E-11 1,71E-03
16 29/08/84 198 .24 0,25 4,466-11 1,83E-03
17 28/05/84 228 0,17 0,18 3, 18E-11 1,91E-03
18 28/10/84 258 G.24 0,23 4. 27E-11 2,02E-03
19 03/12/84 284 0,18 0,18 2, 73E-11 2, 11E-03
20 28112184 318 0,14 0,14 3.068-11 2, 17E-03
21 28/01/85 350 0,15 0,17 2.82E-11 2,25E8-03
22 2B/02/85 381t 0,18 C.19 3,26E-11 2,34£.03
23 18/06/87 1221 1,40 1,30 BITE-12 2,97E-G3
24 17706788 1586 G676 0,82 1.18E-171 3,346-03
25 13/08/689 2038 0,74 G,80 8,27E-12 3, 71E-03
28 30/01/91 2543 0,63 0,52 6,23F-12 3 88E-03
27 10/04/92 2979 0,46 049 5,94E-12 4,20E5-03
28 07/04/93 3341 0,31 0,28 5,208-12 4, 36E-03
28 15/04/94 3714 0,27 0,26 3 88FE-12 4.49E-03
30 12/04/85 4076 024 0,20 3,326-12 4,59E-03
Taxa de Lixiviagdo de Césio P Quantidade Relativa de Cs Liberada
Bentonita G Bentonita G
‘ s 1E-G1 ;
- E *
1608 - [ :
" D= g2 d
9’?51 ¢ ‘ < 120 4
1E-12 4 - - ' R e ¢ : o
o 1000 2000 3000 4000 5000, 0 1000 2000 3000 4000 5000
: . ; tenpo ( dias ) ;
tempo (dias)
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TESTE DE LIXIVIACAO

AMOSTRAS ; G12-A/B Data Iniciai: 02/04/84
DADOS DA PASTA Armn-A Am-B | DADOS DA AMOSTRA | Am-A Am-B
Cimento: Caué P32 CP-32 Peso {confeccdo) (g) 300,00 300,00
Peso (inicio fix. Xg) 269,74 269,50
% Bentonita GELPOL 12,00 12,00 [[Peso (final lix. }{g)
% Aditive Quimico - - Densidads knic. (g/em®) 1,81 1,81
Densidade Final (g/cm®)
Relagao a/c 0,68 C.68 ||Diametro (om) 5,05 5,04
Attura (om) 7.46 745
Viscosidade {Pa.s) Area Supetficial (cm?) 158,41 157,86
Volume (cm?} 148,42 148,63
Tempo Pega Inicial (h) Césio Inicial {mg) (Ag} 30,00 30,00
Final {h) Final {mg)
Estréncic inicial {mg)
Final {mg)
Resiténcia & Compressao (MPa) 25,20 25,20 [Molume do Lixiviante (L) 1,50 1,50
CONCENTRAGAO MEDIA MEDIA {m)
TROCA | DATA  Tempo Césio (mg/L) TDL {m/s) E{an/ag)(VIS)
N {dias) Am-A Am-B Cs Cs
1 03/04/84 1 0,31 0,34 1,77E-089 1,53E-04
2 04/04/84 Z 0,10 0,08 5,18E-10 1,98E-04
3 05/04/84 3 0,08 0,07 4,09E~10 2,33E-04
4 08/04/84 4 0,10 G111 5 73E-10 2,83E-04
5 08/04/84 7 0,17 0,21 3,45E-10 3, 72E-04
5 12104184 10 0,14 0,16 2,73E-10 4,43E-04
7 18/04/84 16 G.53 0,53 4, 82610 5,93E-04
38 28/04/84 24 0,58 0,54 3, 82E-10 §,87E-04
g 03/05/84 34 0,23 0.24 1,83E-10 1.07£-03
10 10/05/84 38 0,18 0,18 1,44E-10 1,16E-03
11 17/05/84 45 G,29 0,25 2 10E-10 128803
12 $9/06/84 78 0,40 0,41 6,68E-11 1,47E-03
13 18I07/84 107 0,22 024 433811 1,88E-03
14 06/08/84 126 0,14 0,13 3,885-11 1.64E-03
15 06/09/84 157 0,14 12 2. 29E-11 1,71E-03
16 05/10/84 186 0,19 0,20 3.67E-11 1,808-03
17 05/11/84 217 0,24 0,20 3,87E-11 1,80E-03
18 06/12/84 248 0,15 0,16 281817 1,986-03
15 Q731188 280 0,18 0,17 2,98E-11 2,06E-03
20 07/G2/85 311 011 0,11 1,94E-11 2 11E-03
21 11/03/85 343 0.10 0,12 1.87E-11 2,16E-03
22 11104185 374 0,16 0,14 2.645-11 2,23E-03
23 18/06/87 1172 1,20 1,20 8 20E-12 2,80E-03
24 17/06/88 1837 C,60 0,85 9,34E-12 3,08E-03
28 13/09/88 1990 .53 0,48 6,08E-12 3,33E£-03
26 310191 2405 0,49 0,46 5,13E-12 3,56E-03
27 10/04/92 28930 0,29 0,37 4,14E-12 3, 71E-03
28 07/4/93 3262 0,23 023 3,46E-12 3,82E-03
28 15/04/94 3665 0,18 0,19 2. 708-12 3,81E-03
30 12/04/85 4027 217 3,18 2,49E-12 3,98E-03
1 Taxa de Lixiviagdo de Césio Quantidade Relativa de Cs Liberada
1EG7 Bentonita G 1E01 - Benionita G
1E-08 £
%1 £-09 geoz
ot -.>..« .
Bie1o <
= ~E-03
1E-11 =
o]
1E-12 - - : 1E.04 -
o] 1000 2006 3000 4600 35000 [} 1000 2000 3000 4060 5009
tempo  ( dias ) : tempo (dias }




TESTE DE LIXIVIACAO

AMOSTRAS : G15-A/B Data inicial: 02/04/84
DADOS DA PASTA Am-A Am-B DADOS DA AMOSTRA | Am-A Am-B
Cimmento; Caué CP-32 cP-32 Peso {confeccio) (g) 251,00 261,00
Peso (infcio lix.)(g) 258,81] 25928
% Bentonita GELPOL 15,90 18,90 {Peso {final lix.){(g)
% Aditivo Quimico - - Densidade |nic. (gfom?) 1,74 1,72
Densidade Finai (glem®)
Relacdo aic 0,81 0,81 #Didmetrs (cm) 5,04 505
IAltura {cm) 745 7,51
Viscosidade (Pa.s} Area Superficial (cm?) 157 86 159,21
[Volume (cm®) 148,63 150,42
Tempo Pega Inicial () Casio Inicial (mg) (Ag) 20,00 30,00
Finai (h) Final (mg)
Estréncio inicial (mg)
Finat (mg)
Resiténcia & Compresséc (MPa) 18,90 18,90 {Veolume do Lixiviante (L) 1,50 4.50
CONCENTRACAO MEDIA MEDIA (m)
TROCA| DATA FTemool cacio (mes) TOL {mis) | Tad/an)(V/S)
Ne {dias} | Am-A Am-B Cs Cs
1 03/04/84 1 0,41 0,44 2,32E-09 2,008-04
2 04/04/84 2 0,11 0,13 6,55E-10 2,57E-04
3 05/04/84 3 G058 0,16 4,91E-10 2,81E-04
4 06/04/84 4 0,14 0,14 7 64E-10 3 14E-04
5 00/04/84 7 0,25 0,24 4,46E-10 3, 70E-04
5 12/04/84 10 C,19 G, 1% 3,46E-10 4, 185-04
7 18/04/84 16 0,45 0,47 4,18E-10 5 25E-04
8 26/04/84 24 0,58 0,57 3,92E-10 68,6004
g 03/05/84 31 0,32 G.30 2.42E-10 7,30E-04
10 10/05/84 38 0,26 0,27 2,07E-10 7, 24E-04
11 17/05/84 45 0,30 6,30 234510 8 64E-04
12 19/06/84 78 0.55 0,55 9, 108-17 8 94504
13 18/07/84 107 0,31 0,30 5 745-11 1,086-03
14 G6/08/84 126 0,21 0,20 5,88E-11 1,11£-03
15 06/09/84 157 0,20 G20 3, 52E6-11 1,16E-03
18 05/10/84 188 0,24 0,25 4,61E-11 1,22E-03
17 05/11/84 217 0,30 0,30 5,28E-11 1,29E-03
18 06/12/84 248 0,19 0,19 3, 35E-11 1,33E-03
19 07/01/85 280 0,22 0,22 3,75E-11 1,38E-03
20 G7/02/85 3711 0,14 0,14 2466411 1,42E-03
21 11/03/85 343 0,13 0,13 2,228-11 1,458-03
22 11/04/85 374 0,17 0,18 3,0BE-11 1,489E-03
23 18/06/87 1172 1,10 1,30 8, 21E-12 1, 80E-03
24 17/06/88 1637 0,68 c.B87 101817 1,95E-03
25 13/09/89 1990 0,57 0,52 8,67E-12 2,08E-03
26 3101781 2485 0,43 0,40 4, 48E-12 2,17E-03
27 16/04/92 2930 0,34 0,32 4, 14E42 2,25E-03
28 07/04/83 3282 0,28 0,26 407612 2,31£-03
28 15/04/94 3685 0,18 0,18 2,83E-12 2,358-03
30 12/04/95 4027 0,10 0,15 1,89E-12 2,38E-03
i Taxa de Lixiviaccdo de Césio Quantidade Relativa de Cs Liberada
Bentonita G 501 - Bertonita G
1E-07 - |
| 'E
1E-08 - i
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1E-11 [
1812 2 : : P |
0 !
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TESTE DE LIXWVIACAO

AMOSTRAS :  N7-A/B Data Inicial, 21/05/84
DADQOS DA PASTA Am-A Am-B [DADOS DA AMOSTRA Am-A Am-B
Cimento: Caué CP-32 CP-32 Peso (confecgdo) (g) 300,00 300,00

Peso (inicie lix.}(g) 288,58 290,78
% Bentonita NATURAL 7.00 7.00 [jPese (final ix.)(g)
% Aditivo Quimico - - Densidade Inic. {g/cm?) 1,94 1,94
Densidade Final (g/fem™)
Relaco alt 0,48 0,48 iDidmetro (cm) 508 5,05
IAltura {om) 747 7,51
\iscosidade (Pa.s} lArea Superficial (sm?) 16C,15 159,21
Volume (erm®) 152,00 150,42
Tempo Pega inicial (h} Cesio Inicial (mg) (Ao) 30,00 26,80
Finai (h} Final (mg}
Estroncio Inicial (rrg)
Final {mq}
Resisténcia 4 Compressac (MP3 15,10 15 10 #Vol. Lixiviarde (L) 1,50 1,50
Tempo CONCENTRACAC| MEDIA MEDIA (m)
TROCA] DATA Césio (g/h) TDL (mfs) Z{An/AOHVIS)
N° {dias) § Am-A | Am-B Cs Cs
1 22i05/84 |- 1 -} 0,87 (3,80 4,86E-09 : 4.20E-04
2 |23/08/84F: .2 0,40 042 | 2256098 614504
3 24/105/84 F .30 0,28 0,31 182E-08 ) :
4 25/05/84 F - 4.1 0,19 0,19 STORELQY Y
5 28/05/84 ¥ 0Ty (0,38 040 P 7ZM4E10§
6 i31/08/84 1G] 0,32 0,36 [ 622540 :
7 ioroeca A7 4 o052 055 Val2oe0 Y
8 14106/84 F- 24 i} 0,38 (3,40 S308E-10
9 20/06/84 .30 1 0,25 0,26 ‘2336110 -
10 |28/06/84 1 - 38 :°] 0,26 0,26 R hri=yion
11 jos/0rBay 45} 015 0.15 [E:u1,#8E-10 7}
12 {10/08/84 F - 81§ 0,68 0,74 1.08E-76.1 . 2
13 10/08/84 |12 045 0,44 CTBBELT Y 24gEa03
14 [10/10/84% 1421 0,53 0,50 PO ARE T L PTAENS
15 |09M1/84 47221 0,55 0,55 [ELO1E10:3) v 3005035
18 | 10/12/84 .- 203 0,34 0,30 [ 5E7EAT BRI 1228 o X
17 |10/01/85 §.°234 7§ 0,45 044 §7BBE-11 § . 336E03
18  |11/02/85]. 266 0,25 0,25 420811 % 348E03°
19 114/03/85F - 297 4 034 0,32 584517, 3,64E-03.
20 [15/04/85F . -329- "} 0,27 0,27 4635171} . 3,76E-03
21 (20/05/85 § 1364 § 042 G,40 6,43E-11 . 3.96E:03
22 7/06/85 3920 0,13 0,12 ’ 4 02E-03
23 |18/06/87 |- 1123 260 2,50 523E-03
24 |17/06/88 §oo1488. ] 0,86 0.98 L e 6EEL03 -
25 {12/09/89 F 1840 -} 1,20 0,99 CEBEDS .
26 1310191 2446 .3 1,10 0,80 6:66E-03 .
27 |1om04/92 2881 ) 049 0,44 y 6,88E-03:
28 [07/04/93) 3243 1 042 0,46 | 8,67F-12 ° 7,00E03 -
29 |15/04/94 § 3616 0,10 0,27 2,72E-12 717603
30 (120495 . 3878 §F 024 0,24 3.64E-12 7, 29E-03 -
Taxa de Lixiviagio de Césio | Quantidade Relativa de Cs Liberada
Bentonita N 1 Bentonita N
I TE-01-
E
?g mcz?
| L 1E-08
L=
| = 1
, 1l 4E-04 - : : -
0 1500 3000 asco| | ¢ 1000 2000 3000 4000 5000%
tempo  { dias ) | tempo { dias ) ‘
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TESTE DE LIXIVIAGAO

AMOSTRAS | N 10-A/B Data Inicial : 21/05/84
DADOS DA PASTA Am-A Am-B ibADOS DA AMOSTRA Am-A Am-B
Cimento: Caud CcP32 | CP.a2 Feso {confecgao) (g) 300,00 300,00

Pes¢ (inicio Hix.){g) 275,08 278,08
% Bentonitza NATURAL 10,00 10,00 H{Paso {final lix.){g)
% Aditivo Quimice - - Densidade Inic. (g/em®) 1,83 1,85
Densidade Final (g/em®)
Relagéo alc 0,68 0,58 gDiametro (om) 5,05 505
Aitura {om) 7.50 752
Viscosidade (Pa.s) Area Superficial (cm?2) 158,05 159,36
[Volume (cm?) 150,22 150,62
Tempo Pega Inicial () Cesio Inicial (mg) (Ao) 30,00 35,00
Final {n) Final (mg)
Zstroncio Inicial {mag}
Final (mg)
Resisténcia & Compresséo (MP4 14,40 14,40 iVol. Lixiviante (L) 1,50 1,50
Tempo CONCENTRACAC] MEDIA MEDIA (m)
TROCA| DATA Césio (g/l} TDL (m/s} Z{ARAOKV/S)
N° (dias) § Am-A | Am-B Cs Cs
1 22/05/84 % =1 0,93 0,82 BOBE-09 ¥ L A 3TEOE
2 23/05/84 §. ] 040 039 V216E:09: % -G24E-04
3 24/05/84F 3.0 0,28 0,27 AB0E-09.F - 7.B3E-04
4 25/05/844- 4 :F 0,19 0,18 TOTE-G9 -} ¢ B4IE-D4
5 28/05/84% 7] 037 037 Le74Eq0 b 1,02E-03
) 31/05/84 F: 10 0] 0,33 0,31 5. 83E-10} -1, 17E-03
7 07/06/84 ). .37+ 052 0,53 Z=4-,-.1,0E—T10-'1-” - 1.41E-03
8 14/06/84 .24 7] 0,40 041 F3I6E:100F . 1.61E:03
9 20/06/84 301 0,28 0,28 245551 I R7SE03
10 128/06/84 iy 0,27 0,27 18bE=10E 1 1BEE-03.
11 i05/07/84 F 457 0,17 3,16 3‘?1",293'3.-:1011 e GAEIRR
12 |106/08/84 81 7} 0,78 0,81 A2ES0 2 31E08
13 [10o/09/84 §: 142 0,44 043 [V 767E=11 f - 2.52E-03
14 1010/84 |42 7] 0,52 0,51 939E-11 R T6E-03
15 091 1/84 ) 47208 0,55 0,50 9.57E-1 CROTE03
16  {10/12/84 §°:203:7°§ 0,33 0,25 54711 S ZA6E03 -
17 110/01/85 &Z 2344 040 040 7O6ETT 338603
18 |14/02/85 ) 2660 0,23 020 §367E41 S H5ED3
19 |14/03/85 7o 0,27 0,30 [:503E-1 Sl 3B8E-03
20 |15/04/85F 329 0,21 0,22 F367E410F 0 368608
21 |20/05/85F 364 § 034 0,35 ¥ 53017 - 385E-03
22 |17/06/85) 382 .} 0,19 18 §:361E-11 [k 3,94E£-03
23 [18/06/87 1123 :1 190 2,00 146611 4 4:86E-03
24 117/06/88%. 14883 1.10 1,20 ¥ L72E-11 ). 5.40E-03
25 112/09/88 4 19404 1,00 0,95 iAeEsr . 5.86E-03
26 [31/01/91§ 24468°] 0,88 0,85 Ve35E-12 1 - G2TE-03
27 110/04/92F:-2881 8 044 0,46 S66E-12.F.. . 64803 .
28 107/04/93 3032431 Q45 0,40 G42E127 ). 668603 -
28  (15/04/84 | 3618 0,24 (0,24 352812 °§ . 5,80E-03 "
30 |12/04/95 §: 3978 1 0.24 0,24 36312 ¥~ T 591E-03 |
Taxa de Lixiviagdo de Cs Quantidade Relativa de Cs Liberada
Bentonita N Bentonita N
1E-07 4 TE01
1E-08 E ;
21E0e § 7 1802
81!5-10 | g reo3
1E11 - 8
1812 “ 1E-04
o 1500 3000 4500 o] 1000 2000 3000 4000 5000
tempo  (dias } tempo (dias}
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TESTE DE LIXIVIAGAQ

.

AMOSTRAS ;. Ni2-B/C Data Inicial : 15/10/84
DADQOS DA PASTA Am-B Am-C | DADOS DA AMOST] Am-B Am-C
Cimento: Caué CP-32 CP-32 #Peso (confecgdo) (g} 262,71 267,25

Peso (inicio lix,){g) 260,91 266,40
o4 Bentonita NATURAL 12,00 12,00 JPeso {final ix.)(g)
% Aditivo Quimico - - Densidade nic. (g/cms) 1,76 1,77
Densidade Final {g/cm?)
Relacdo aic 0,64 0,64 [I[Dsametro {cm} 5,05 5,08
IAltura (cm) 7.40 7,53
Viscosidade {Pa.s) ‘Area Superficial (cm?) 157,46 159,52
Valume (cm*) 148,22 150,82
[Tempc Pega inicial (h} Cesio Iniciat {mg) (Ao} 27,10 27,60
Finat {h) Final (mg}
Estroncio Inicial (mg)
Finat (my}
Resisténcia 3 Compressao (MPg 9,84 8,54 WVol. Lixiviante (L) 1,50 1,50
Tempo CONCENTRACAO] MEDIA MEDIA (m)
TROCA| DATA Césio (g/l) TDL {mi/s} FANAOYVIS)
N® (dias) } Am-A Am-B Cs Cs
1 eMo/8a ) 1 ] 1,00 1,06 }:5:99E-09: ' 517E.04
2  (17mom4 ) 2o 0,58 0,58 FasoE08-F . - 820E04
3 18/10/84 §: .8 0,33 0,34 - Z04E-08 TG 3E-04°
4 19710/84 |- 4 0,21 0,21 128609 LEI10E-03
5 2000/84 5] 014 0,14  E838E10 )0 17E-03
[ 22/10/84 T 0,25 0,25 B 749E40F- - 130E-03
7 26/10/84 . 111 0,40 .40 B,99E-100F 1.51E-03
8 31/10/84 16" . 0,55 0,50 628610 -} - 4, 78E503
9 07/11/84 §- 22371 0,60 §,60 513E-10 0§ 2,09£-03
10 [14/11/84 § - 30 ) 0,17 0,18 1E0E10:F - 218E-03
11 121711484} 37, 2 | 0,23 0,23 SHOTEAAD 230808 .
12 121M12/84 670 0,65 0,68 JARIEAD Y - 2iBEE03
13 |21/01/85 )7 1e8 ] 0,39 040 73BT 2 RsEg3
14 121/02/85 o128 1 0,24 024 [F4.64E-11 F 2 98E-03
15 |25/03/85 § 161 0,38 0,26 8,00E-11 F 3,14E-03
16 |29/04/85 . 196 0,23 $,23 1 3:94E-11.1 3.26E-03
17 l27i05/85 ) 224 ] 0,18 .15 3.53E-11 3,35E-03
18 |27/06/85 ) 255 (0,21 0,24 4.37E5%1 ¥ 3 46E-03
19 |29/07/85 | 287 0,17 0,18 327E=11 3,55E-03
20 |29/08/85)--:318 ] 0,18 013  §P300E-115F . 363E-03
21 10710/85 357 ] 0,17 0,13 2310y 0 3 7AEDS
22 [3010/85F. 3803 0,14 0,13 3H2E-41 ) 378E03
23 118/06/87 40976 Y 076 1,00 §-883E-12:) - . 4.24E.03
24 [17/06/88 ) -4341. 1 079 0,93 141117 L 4.68E-03
25 112709890 4783 | 0,76 0,70 9 67E-12 | 5,06E-03
26 131/01/91 §.:2208 ¢ 0,61 0,68 763E-12 1 5,39E-03
27 [10/04102 § 02734 ) 0,40 0,40 551E12- 5,60E-03
28 |07/04/93] :3096::§ 0,32 0,32 §¥529E42°F. 0 578E-03 -
29 |15/04/94 |- 3469 0,24 0,23 §37712.° 01 5;89E-03
30 112/04/85§ 38311 021 0,23 3.84E-12"4 §.00E-03 .
Taxa de Lixiviagdo de Cs Quantidade Relativa de Cs Liberada
Bentonita N Bentonita N
i |
| 1E-08 L=
i @
Z 2
E 'z
1= E
; ; ke
ez PO1E-04 — —
; ¢ 1500 3000 4500 s} 100C 2000 3000 4000 5000
tempo (dias ) | tempo {dias}
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TESTE DE LIXIVIACAO

AMOSTRAS :  B7-B/C Data Inicial:  15/40/1084
DADOS DA PASTA Am-AJAM-BPADOS DA AMOSTR] Am-C | Am-C
Cimento: Caué CP-32| CP-32)Peso (confeccdo) () 280,87 | 289,78
Peso (inicio lix. )}{g) 272,03 § 288,62
% Brasgel 7.0G ) 7,00 Peso (finaf ix.}(g)
% Aditivo Quirnico - - ||Densidade {nic. (g/fcm?) 1,94 1,94
Densidade Final (g/om?)
Refaglo alc 048 | 0,48 Didmetro (cm) 5,05 5,07
Adtura (om) 743 780
Viscosidade (Pa.s) \Area Superficial {om?) 157,94 | 161,43
[Veolurne (cm?) 148,82 | 153,43
[Tempe Pega Inicial {h} Césio Inicial (mg) 29,001 2590
Final (h) Finai {mg)
Estréncio Inicial (mg)
Final (mg)}
Resiténcia Compresséo (MPa) 12,00 [ 12,00 Wolurme do | xiviante (L) 1,80 1,50
CONCENTRAGAO MEDIA MEDIA (m)
TROCA| DATA ] Tempo Césio (g/L) TDL {mis) Y StA/AYVIS)
Ne (dias) Am-B Am-C Cs Cs
K 10/16/84 1 1,00 1,00 5, 58E-08 4 37E-04
2 10/17/84 2 0,56 0,61 3,26E-09 7 64504
3 10718/84 3 0,34 0,34 1.90E-0C8 9,28E-04
4 10/19/84 4 0,22 0,23 1,26E-09 1.04E-03
5 10/20/84 s 0,14 0,14 7,81E-10 1,10E-03
8 10/22/84 7 0,27 0,29 7,81E-10 1,24E-03
7 10/26/84 11 0,42 0,43 5,83E.10 1 44E-03
8 10/31/84 16 0.55 0.50 5,86E-10 1,70E-03
9 11/07184 23 0,55 0,55 4,38E-10 1.96E-03
10 11/14/84 30 0.17 0,18 1,38E-10 2,05E-03
11 11/21/84 37 0.22 0,22 1, 75E.10 2.15E-03
12 12/21/84 67 0,70 0.72 1,32E-10 2 49E-03
13 G121/85 28 C.53 0,47 5.01E.-11 2. 74E-03
14 02/21/85 129 0.34 0,37 6,39E-11 2,81E-03
15 03/25/85 161 0,41 0,26 5,865 3,07E-63
18 04/29/85 195 (.41 0,38 §,30E-11 3,26E-03
17 D5/27/85 224 0,38 0,38 7.57E-11 3,44E-03
18 0B/27/185 | 285 0,20 0,18 3,511 3.54E-03
18 07/29/85 287 0,24 0,26 4,36E-11 3 BAE.03
20 08/28/85 318 0.24 c.21 4,08E-11 3.77E-03
21 10/07/85 357 .29 1,29 4, 15E-11 3.91E-03
22 10/30/85 380 0,24 0,23 5, 70E-11 4 02803
23 0(6/18/87 a7e 1,80 1,80 1,68E-11 4 80E-03
24 06/17/88 1341 1,20 1,20 1.83E-11 5 47E-03
25 Qg/42/88 § 1793 0,84 0,75 9,82E-12 5,85E-03
26 Q2/01/91 2390 0,90 0,38 7,08E-12 5 16E-03
27 04/10/92 § 2734 0,30 0,44 4,75E-12 8,34E-03
28 04/07/93 § 3088 0,44 0,38 6,17E-12 6,53E-03
29 Q4/15/04 | 3469 0,29 0,23 3,88E-12 6,65E-03
30 [o4rt2res | 383 0.23 0,23 3,55E-12 § 77E-03
Taxa de Lixiviagao de Césio Quantidade Relativa de Cs Liberada
1E-01 -
! E
7 5% gieoz -
E = 1
wd 1£.10 g 1E-G3
2 5
P
1E-12 - 1E-04
¢ 1500 3000 4500 o} 1000 2000 3000 400G 500G
tempo (dias} tempa  (dias)
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TESTE DE LIXIVIAGAO

AMOSTRAS: B1D.AB Data Inicial  (08/11/84
DADOS DA PASTA Am-AlIAm-BRADOS DA AMOSTR] Am-A | Am-B
Cimento:. Caug CP-32]1CP-32)|Peso (confecgan (g} 300,00 || 300,00
Peso {inicio lix.}{g} 275,68 || 278.48
% Brasge! 190,00 $106,00 #Peso {final ix })
% Aditive Quimice - - |[Pensidade Inic. (g/eny?) 1.83 185
Densidade Final (gfem?)
Reifagao ac 0,56 1 0,58 [Diametro (om) 5,05 5,065
|Altura {cm) 7424 745
Viscosidade (Pa.s} lArea Superficial (cm?) 157,78 || 188,41
Volume (em®) 148,82 | 149,42
Tempoc Pega inicial (h) Césio |nicial {mg) 30,00 § 30,00
Final (h) Final (mg)
Estroncio Inicial (mg)
Firal (mg)
Resiténcia Compressao (MPa) 18,50 | 18,50 [Volume do Lixiviante (L) 1,50 1,50
CONCENTRAGAQ MEDIA MEDIA (m)
TROCA]| DATA | Tempe Césio (g/L) TDL {mfs} | S(AACHVIS)
Ne {dias) Am-A Am-B Cs Cs
1 06/12/84 1 0,74 G,72 3,88E-09 3 44E-04
2 06/13/84 2 0,25 0,26 1,39E.09 4.64F-04
3 06/14/84 3 0,23 Q.24 1,28E-G9 5 75E-04
4 06/15/84 4 6,14 0,17 8,46E5-10 & 48E-D4
5 06/16/84 S 0,12 0,12 8,65E-10 7.05E-D4
[+ 06/18/84 7 0,27 0,27 7.36E-10 8,32E-0a
7 06/20/84 9 17 0,17 4,54E-10 9. 12E.04
8 06/28/84 17 0.52 0,50 3.48E-10 1.15E-03
o] 07/05/84 24 0,27 0,26 2,07E-10 1,28E-03
10 G7/12/64 31 0.21 021 1.84E.10 1.38E-03
11 Q7/19/84 38 0,28 0,25 2,06E-10 1,50E-03
12 07/26184 45 0,22 0,21 1,68E.10 1,60E-03
13 08/27/84 77 0,72 0,67 1,18E-10 1.83E-03
14 09/26/84 197 0,54 0,53 8,73E-11 2.18E-03
15 1or2e84 | 137 0.49 0,48 8,82E-11 2 41E-03
16 12/03/84 175 0,41 0,39 8 74E-11 2,60E-03
17 12127184 199 0,34 G,32 7, 50E-11 2.75E-03
18 01/28/85 231 0.29 0,28 4,88E-11 2.89E-03
19 02/28/85 262 0,30 0,28 5 19E-11 3,03E-03
20 04/01/85 294 0,28 .26 4,60E-11 3,16E-03
21 05/02/85 325 0,31 C,30 537E-11 3,.30E-03
22 06/03/85 as7 0.27 0,25 4.43E-11 3.42E-03
23 06/18/87 1162 1,80 1,70 1,32E-11 4.27E-03
24 06/17/88 | 14687 0,81 0,66 1.10E-11 4 62E-03
25 09/12/88 § 1919 0.70 0,78 B 75E-12 4,96E-03
26 02/01/91 § 2426 0,64 0,82 5,78E-12 5 25E-03
27 04/10/92 § 2860 3,38 0,28 4,27E-12 5 42E-03
28 OA4/G7I93 § 3222 0,27 0,21 3.62E-12 & 53E-03
28 04/15/94 | 3595 0.22 0,18 271E-12 5 S2E-03
30 j04r12/95 | 3087 0,10 0,18 2 11E-12 5 6EE-02
Taxa de Lixiviagdo de Ceésio ‘B0t Quantidade Relativa de Cs Liberada
€
= @_ﬁ 1E-02
£ 2
a8 £ 1e0s
= §
py
1512 - 1E-04
o 1500 3000 4500 s} 1000 200G 3000 4000 5000
tempo ( dias ) tempo  { dias )
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TESTE DE LIXIVIAGAO

AMOSTRAS : B12-A/B Data Inicial : 06/117/84
DADOS DA PASTA Am-A|[Am-BIDADOS DA AMOSTE Am-B | Am-C
Cirnento: Caué CP-321CP-32|IPesc (confecgdo) (g) 300,00 | 300,00
Feso (inicio lix.){g) 27439 1 271,12
% Brasgel 12,00 1 12,00 fPeso {final ix.){(g)
% Aditivo Quimico - - |Densidade inic. {g/lem?) 1,76 177
Densidade Final {glcm®)
Relagdo alc 0,611 081 fDidameatro (cm) 5,06 5,04
ltura {erm} 7.43 7,41
Viscosidade {Pa.s) Area Superficial (cm?) 158,33 | 157,23
olume (cm?) 148,41 | 147,83
Tempo Pega iniciat (1} Césio Inicial {mg) 30,60 30,00
Final (h) Final (mg)
Estréncio Inicial {mg)
Final {mg)
Resiténcia Compressio (MPa) 14,30 | 14,30 fvolume do Lixiviante (L) 1,50 1,580
CONCENTRAGCAD MEDIA MEDIA {m)
TROCA| DATA }Tempol cesio (a/l) TDL (m/s) F S(An/Ao)(V/S)
N? {dias) Am-A Am-B Cs Cs
q 06/12/84 1 0.73 0,00 1,89E-09 1.72E-04
2 06/13/84 2 0.26 0.27 1,44E-09 2,97E-04
3 06/14/84 3 0,25 0,26 1,39E-08 4,17E-D4
4 06/15/84 4 0,17 0,17 9,27E-10 4,97E-04
5 08/16/84 5 012 0,11 6,27E-10 5.51E-D4
8 06/18/84 7 0.27 0,26 7,22E.10 6 76E-04
7 08/20/84 =] 0,18 0,19 5,04E-10 7.63E.04
8 06/28/84 17 051 1,74E-10 8.84E.04
g 07/5/84 24 0,27 0,51 3,04E-10 1,07E-03
10 07/12/84 3 0,23 0,28 1,99E-10 1,18E-03
11 07/19/84 38 0,27 028 2,14E-10 1,32E-03
12 07/26/84 45 0,23 0,23 1,79E-10 1.43E-03
13 Q812784 77 0,77 0,76 1,30E-10 1,79E-03
14 09/26/84 107 0,53 0,58 1,01E-10 2,05E-03
415 10/26/84 137 C.50 0,51 9,18E-11 2,28E-03
16 12/03/84 175 Q.41 0,40 5.81E-11 2.48E-03
17 12127184 199 0,33 0,33 7.50E-11 2,63E-03
18 01/28/85 231 0,29 0,28 4,94E-11 2,77E-03
19 02/28/85 262 0,29 0,28 5,01E-11 2,80E-03
20 04/01/85 294 0,28 0,27 4,68E-11 3,03E-03
21 05/02/85 325 0,30 0,29 58,16E-11 3.17E-03
22 06/03/8B5 357 0,26 0,25 4,34E-11 3,29E-03
23 06/18/87 1102 1,60 1,60 1ATE-11 4,04E-03
24 06/17/88 1467 0,81 0,73 1,15E-11 4 41E-03
25 09/12/89 1919 0,71 0,62 8,02E-12 4, 72E-D3
26 02/01/91 2426 0,42 0,56 5,27E-12 4,95E-03
27 04/10/92 2860 0,41 0,29 4,40E-12 5,12E-03
28 04/07/93 3222 .26 0,27 3,99E-12 5, 248.03
29 04/18/94 § 3585 0,18 0,20 2,78E.12 5,33E-03
30 04712195 § 3857 014 0,186 2,26E-12 5.40E.03
Taxa de Lixiviacdo de Césio Quantidade Relativa de Cs
Liberada
| 1E-G1 q
= 1E-08 -E g :
&Y ;
£ = 1EGZ -
= 1E10 3 % '
b < 1E-03
g
1E-12 : “
0 1500 3000 4500 1504 - ~
0 10C0 2000 3000 4000 5000
tempo {dias) tempo (dias)
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TESTE DE LIXIVIACAO

Obs. todo o Cesio foi lixiviado ate a troca 28 |

AMOSTRAS : B11-A/B/C Data Inicial : 02/09/85
{ DADQS DA PASTA Am-A Arm-B Am-C | DADOS DA AMOSTH Am-A Am-B Am-C
Cimento: Caué CpP.32 CP-32 CP-32||Peso (confecgio) {G)
Peso (inicio lix. Mg} 311,53 313,38 300,58
Aditive (% ) - “ Paso (final lix.)(g)
% Aditivo Quimico - - Densidade Inic. {g/em®) 2,06 2,07 204
Densidade Final (gfom®}
Relagdo a/c G35 0,35 [0.35 Digmetro {cm) 5,08 5067 509
Altura (cm) 7.45 7,48 7,23
\iscosidade (Pa.s} - - Area Superficial {cm? 159,83 158,68 156,21
IVclume {om?) 151,58 151,21 147,12
Tempo Pega Inicial (h) - - Cesio {nicial (mg) 20,00 30,00 30,00
Finat (h) - - Final (mg)
Estroncic Inicial (mg) 30,00 30,00 30,00
Final {(mg)
Resisténcia 2 Compressio (MP4 11,20 11.20 11,20 [[Vot, Lixiviante (L) 1,50 1,50 1,580
Termpo CONCENTRACAQO MEDIA MEDIA (m}
TROCA| DATA Césio (/) TDL (mis) Z(AN/ACXVIS)
N° Am-A Am-B Am-C Cs Cs
1 03/08/85 | . 1.80 2,00 1,80 102E-08 8 83E-04
2 04/00/85 . .27} 046 0,53 0,46 2,64F-09 1T1T1E-03
3 05/09/85 ). .- .3 0,45 0,49 0,48 2:55E-08 . - 1.33E-03-
4 06/00/85 - 0,29 0,33 0,30 SLEBEGG Y 1 4BELGS.
5 O7/09/85 k 0,25 0,27 0,26 AAPES09 Y GeDEN03 .
] 058/08/85 [ 0,44 0,46 0,44 102500 - T I81E03
7 12/09/85 §-- 1, 0,46 0,48 0,45 BABE-10 2RS0T
8 19/09/85 §- 0,84 0,88 0,85 8, 70E-10 2A3E-03
9 26/09/85 }- 0,48 0,46 0,46 :3.65E-10 2.068E-03.
10 [04/10/85 § 0.51 0,55 0,54 3,65E-10. Z91E-03 -
11 10/10/85 0,35 0,37 0,37 3 31E-10 3.08E-03
12 111/11/85 1,03 1,03 1,06 CLTBES10 Y - 3E7EMD3. :
13 112/12/85 183 0.85 0,92 0.80 Lra1Eab- ). 398E-03. .
14 [13/01/86 §. 5133 ] 084 0,80 0,83 AtE0 ) 4 3VED3
18  113/02/86 L #8454 075 0,80 0,74 SBSEAI0E 4 73E03
16 [14/03/86 ) 183§ 0,67 0,63 0,63 121810 % 5.03E-03
17 [14/04/86 o2 0,68 0,67 0,72 - 1:22E-10 5,36E-03
18 [14/05/86 g 0,50 0,47 0,48 882E-17 L 558E-03 .
19 |16/06/86 }: 287 0,49 0,48 0,49 8,07E-11 . 5.82E-03 -
20 [14/07/86 F..:375: 1 048 0,43 0,44 8, 79E-11 6,03£-03
21 13/08/86 |- 345 0,43 .40 0,35 FA8E-1T - §,21E-03
22 {15/09/86 ). /378 - 3,45 0,48 0,43 L4TE-1T ). . B8 43F-03
23 {18/06/87 . 654 ) 250 2,50 2,40 A89E-11 ) . 7.50E:03
24 |17/07/88F 1049 210 2,10 2,10 ZOIEAT . 85803 .
25 |13/09/88 § 1472 1.40 1,40 1,50 1,858-11 Q2603 -
26  |18/06190 | 1750 3,42 3,38 0,39 - 7.81E-12" 9.45E-03
27 {17/06/91 ). 2114 0,41 8,37 0,38 5,8TE-12: ¢ 8,63£-03
28 [17/06/92 ) 2480 1,60 1,50 1,50 2. 28E-11- 1,04E-02
28 |17/06/93 §. 2845 : 0,10 0,1G (0,10 1,50E-12 . 1,04E-02
30 120/06/94 § 3213 0,10 0,10 0,10 - 1,49E-12 . 1.05E-02
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ANEXO D — RESULTADOS DO PROCESSAMENTO
DOS DADOS DE LIXIVIACAO PELO
PROGRAMA ALT.



Amostra B-A (Branco) - Cesio
Leaching data for Cs
# Time(d) IFL CFL
1 1.00 9.00E-02  9.00E-02
2 2.00 2.30E-02 1.13E-01
3 3.00 2.25E-02 1.35E-01
4 4.00 1.45E-02 1.50E-01
5 5.00 1.25E-02 1.63E-01
6 7.00 2.20E-02 1.85E-01
7  10.00 2.30E-02  2.08E-01
g8 17.00 420E-02  2.50E-01
9 2400 2.40E-02  2.73E-01
10 32.00 2.55E-02  2.99E-01
11 38.00 1.75E-02  3.17E-0l
12 70.00 5.15E-02  3.68E-01
13 101.00 425E-02  4.10E-01
14 133.00 4.20E-02  4.52E-01
15 164.00 3.75E-02  4.90E-01
16 193.00 3.35E-02  3.23E-01
17 224.00 340E-02  5.57E-01
18 254.00 2.50E-02  5.82E-01
19 287.00 245E-02  6.07E-01
20 315.00 240E-02  6.31E-01
21 345.00 2.15E-02  6.52E-01
22 378.00 2.25E-02  6.75E-01
23 654.00 1.25E-01 8.00E-01
24 %1049 1.05E-01 9.05E-01
25 %1472 7.00E-02  9.75E-01
26 %1750 2.10E-02  9.96E-01
27 %2114 2.05E-02  1.02E+00
28 %2480 8.00E-02  1.10E+00
29 %2845 5.00E-03  1.10E+00
30 %3213 5.00E-03  1.11E+00

-D1-

Diffusion Model

Diffusion coefficient =1.79E-08
Y-axis intercept = 3.27E-02
relative error in fit=4.13 %

Dissolution Mode]
standard deviation=2.82E-02
average JFL=3.55E-02
variance= 79.47

Partition Model

Diffusion coefficient =1.79E-08
Partition Constant =1.00
relative error in fit=4.13 %



Amostra B-B (Branco) - Cesio
Leaching data for Cs
4 Time(d)  IFL CFL
1 1.00 1.00E-01  1.00E-01
2 2.00 2.65E-02  1.26E-01
3 3.00 245E-02  1.51E-01
4 4.00 1.65E-02  1.67E-01
5 5.00 1.35E-02 1.81E-01
6 7.00 2.30E-02  2.04E-01
7  10.00 2.40E-02  2.28E-01
8§ 17.00 4.40E-02 2.72E-01
9 2400 2.30E-02  2.95E-01
10 32.00 2.75E-02  3.22E-01
11 38.00 1.85E-02 3.41E-01
12 70.00 5.15E-02  3.92E-01
13 101.00 4.60E-02 4.38E-01
14 133.00 4.00E-02 4.78E-01
15 164.00 4.00E-02 5.18E-01
16 193.00 3.15E-02  S5.50E-01
17 224.00 3.35E-02  5.83E-01
18 254.00 2.35E-02  6.07E-01
19 287.00 240E-02 6.31E-01
20 315.00 2.15E-02  6.52E-01
21 345.00 2.00E-02 6.72E-01
22 378.00  230E-02 6.95E-01
23 654.00 1.25E-01  8.20E-01
24 %1049 1.05E-01  9.25E-01
25 %1472 7.00E-02  9.95E-01
26 %1750 1.90E-02  1.01E+00
27 %2114 1.85E-02 1.03E+00
28 %2480 7.50E-02 1.11E+00
29 %2845 5.00E-03 1.11E+00
30 %3213 5.00E-03 1.12E+00

-D2-

Diffusion Model

Diffusion coefficient = 2.01E-08
Y-axis intercept = 3.36E-02
relative errorin fit = 5.36 %

Dissolution Model
standard deviation= 2.80E-02
average IFL= 3.54E-02
variance= 79.03

Partition Model

Diffusion coefficient = 2.01E-08
Partition Constant = 1.00
relative error in fit= 5.36 %



Amostra B-C (Branco) - Cesio
Leaching data for Cs
# Time(d) IFL CFL
1 1.00 9.00E-02  9.00E-02
2 2.00 2.30E-02  1.13E-01
3 3.00 2.30E-02 1.36E-01
4 4.00 1.50E-02  1.51E-01
5 5.00 1.30E-02  1.64E-01
6 7.00 2.20E-02  1.86E-01
7  10.00 2.25E-02 2.08E-01
8§ 17.00 425E-02  2.51E-01
9 2400 2.30E-02  2.74E-01
10 32.00 2.70E-02  3.01E-01
11 38.00 1.85E-02  3.19E-01
12 70.00 5.30E-02  3.73E-01
13 101.00 4.00E-02 4.12E-01
14 133.00 4.15E-02  4.54E-01
15 164.00 3.70E-02  4.91E-01
16 193.00 3.15E-02 5.22E-01
17 224.00 3.60E-02  5.58E-01
18 254.00 240E-02 5.82E-01
19 287.00 2.45E-02  6.07E-01
20 315060  2.20E-02 6.29E-01
21 345.00 1.75E-02  6.46E-01
22 378.00 2.15E-02  6.68E-01
23 654.00 1.20E-01  7.88E-01
24 %1049 1.05E-01  8.93E-01
25 %1472 7.50E-02  9.68E-01
26 %1750 1.95E-02  9.88E-01
27 %2114 1.90E-02 1.01E+00
28 %2480 7.50E-02 1.08E+00
29 %2845 5.00E-03  1.09E+00
30 %3213 5.00E-03  1.09E+00

-D3-

Diffusion Model

Diffusion coefficient =1.74E-08
Y-axis intercept = 3.14E-02
relative error in fit = 3.57 %

Dissolution Model
standard deviation=2.78E-02
average IFL=3.49E-02
variance= 79.44 -

Partition Model

Diffusion coefficient =1.74E-08
Partition Constant =1.00
relative error in fit=3.57 %



Amostra G7-A Cesio

Leaching data for Cs
# Time(d) IFL CFL
1 1.00 4.00E-02  4.00E-02
2 2.00 1.50E-02  5.50E-02
3 3.00 5.00E-03  6.00E-02
4 4.00 1.05E-02  7.05E-02
5 7.00 1.35E-02  8.40E-02
6 10.00 1.00E-02  9.40E-02
7 17.00 [.75E-02 1.12E-01
8 24.00 140E-02  1.26E.01
9 31.00 8.00E-03  1.34E-01
10 38.00 7.50E-03  1.41E-01
11 45.00 9.50E-03  1.50E-01
12 79.00 9.50E-03 1.60E-01
13 106.00 2.80E-02  1.88E-01
14 137.00 1.50E-02  2.03E-01
15 168.00 1.15E-02  2.14E-01
16 198.00 9.50E-03  2.24E-01
17 228.00 1.10E-02  2.35E-01
18 258.00 1.20E-02  2.47E-01
19 294.00 1.20E-02  2.59E-01
20 319.00 8.50E-03  2.67E-01
21 350.00 9.50E-03  2.77E-01
22 381.00 1.00E-02  2.87E-01
23 %1221 - 9.00E-02 3.77E-01
24 %1586 2.00E-02 3.97E-01
25 %2039 3.45E-02 4.31E-01
26 %2543 3.35E-02  4.65E-01
27 %2979 1.80E-02  4.83E-01
28 %3341 1.50E-02  4.98E-01
29 %3714 1.15E-02  5.09E-01
30 %4076 8.00E-03  5.17E-01

-D4-

Diffusion Model

Diffusion coefficient =9.62E-10
Y-axis intercept = 4.01E-02
relative error in fit=15.21 %

Dissolution Model
standard deviation=1.61E-02
average IFL=1.65E-02
variance= 97.77

Partition Model

Diffusion coefficient =9.98E-09
Partition Constant =0.50
relative error in fit = 3.63 %



Amostra G7-B  Cesio

Leaching data for Cs
#  Time(d) IFL CFL
i 1.00 3.70E-02  3.70E-02
2 2.00 1.45E-02  5.15E-02
3 3.00 8.00E-03  5.95E-02
4 4.00 9.00E-03  6.85E-02
5 7.00 1.30E-02  8.15E-02
6 10.00 9.50E-03  9.10E-02
7 17.00 1.75E-02  1.08E-01
g8 24.00 1.30E-02  1.21E-01
9 31.00 7.50E-03  1.29E-01
10 38.00 7.00E-03  1.36E-01
11 45.00 9.00E-03  1.45E-01
12 75.00 1.10E-02  1.56E-01
13 106.00 290E-02 1.85E-01
14 137.00 1.50E-02  2.00E-01
15 168.00 1LI1SE-02  2.11E-01
16 198.00 9.50E-03 2.21E-01
17 228.00 1.10E-02  232E-01
18 258.00 1.15E-02  2.43E-01
19 294.00 1.10E-02  2.54E-01
20 319.00 1.00E-02  2.64E-01
21 350.00 1.05E-02  2.75E-01
22 381.00 1.15E-02  2.86E-01
23 %1221 9.00E-02  3.76E-01
24 %1586 4.80E-02 4.24E-01
25 %2039 3.95E-02 4.64E-01
26 %2543 3.25E-02  4.96E-01
27 %2979 2.05E-02  5.17E-01
28 %3341 1.70E-02  5.34E-01
29 %3714 1.15E-02  5.45E-01
30 %4076 9.00E-03  5.54E-01

-Ds-

Diffusion Model

Diffusion coefficient =1.09E-09
Y-axis intercept = 3.98E-02
relative error in fit = 7.58 %

Dissolution Model
standard deviation=1.73E-(2
average [FL=1.80E-02
variance= 96.41

Partition Model

Diffusion coefficient =7.04E-09
Partition Constant =0.56
relative error in fit = 2.37 %



Amostra G10-A Cesio
Leaching data for Cs

# Time(d)  IFL CFL

I 1.00 265B-02 2.65E-02

2 200 1.15B-02 3.80E-02

3 300 550B-03 4.35E-02

4 400 7.00E-03 5.05E-02

5 7.00 1.I5E-02 6.20E-02

6 10.00 8.00E-03  7.00E-02 Diffusion Model

7 17.00  1.35E-02  835E-02 Diffusion coefficient = 7.17E-10
§ 24.00 1.05E-02 9.40E-02 Y-axis intercept = 3.01E-02
9 31.00 6.50E-03 1.00E-01 relative error in fit= 7.78 %
10 38.00 550E-03 1.06E-01

i1 45.00 2.50E-03 1.14E-01 Dissolution Model

12 79.00  1.40E-02  1.28E-01 standard deviation= 1.38E-02
13 106.00  230E-02  1.52E-01 average IFL= 1.57E-02

14 137.00 1.20E-02 1.63E-01 variance= 87.96

15 168.00  9.50E-03  1.73E-01

16 198.00  120E-02 1.85E-01 Partition Model

17 22800 850E-03  1.93E-01 Diffusion coefficient = 5.64E-09
18 258.00  1.20E-02 2.05E-01 Partition Constant = 0.50
19 29400  9.00E-03  2.14E-01 relative error in fit = 2.85 %
20 319.00  7.00E-03 2.21E-01 '

21 350.00 7.50E-03  2.29E-01

22 381.00  9.00E-03 2.38E-01

23 %1221 7.00E-02  3.08E-01

24 %1586 3.80E-02  3.46E-01

25 %2039 3.70E-02  3.83E-01

26 %2543 3.15E-02  4.14E-01

27 %2979 2.30E-02  4.37E-01

28 %3341 1.55E-02  4.53E-01

29 %3714 1.35E-02  4.66E-01

30 %4076 1.20E-02  4.78E-01

-Dé-



Amostra G10-B Cesio
Leaching data for Cs

# Time(d) IFL CFL

1 1.00 2.90E-02  2.90E-02
2 2.00 1.40E-02  4.30E-02
3 3.00  8.00E-03 5.10E-02
4 400  9.00E-03 6.00E-02
5 7.00 140E-02  7.40E-02
6 10.00  9.00E-03 830E-02 Diffusion Model
7 17.00 1.L60E-02  9.90E-02 Diffusion coefficient = 7.96E-10
8 24.00 1.20E-02 1.11E-01 Y-axis intercept = 3.61E-02
9 3100  7.50E-03 1.19E-01 relative error in fit = 10.87 %
10 38.00  6.00E-03 1.25E-01
11 4500  8.00E-03  1.33E-01 Dissolution Model
12 79.00 1.40E-02  1.47E-01 standard deviation= 1.31E-02
13 10600  2.25E-02 1.69E-01 average IFL= 1.62E-02
14 137.00 1.10E-02  1.80E-01 variance= 81.18
15 168.00 1.05E-02  1.90E-01
16 198.00 1.25E-02  2.03E-01 Partition Model
17 22800  9.00E-03  2.12E-01 Diffusion coefficient = 7.96E-10
18 25800 1.15E-02 22.}E~01 Partition Constant =1.00
19 294.00 9.00E-03  2.33E-01 relative error in fit = 10.87 %
20 31900  7.00E-03 2.40E-01
21 350.00  8.50E-03 2.48E-01
22 381.00  9.50E-03 2.57E-01
23 %1221 6.50E-02  3.22E-01
24 %1586  4.10E-02  3.63E-01
25 %2039  4.00E-02 4.03E-01
26 %2543  2.60E-02  4.29E-01
27 %2979  245E-02  4.54E-01
28 %3341 1.90E-02  4.73E-01
29 %3714 1.30E-02  4.86E-01

J

%4076 L.OOE-02  4.96E-01

L.

-D7-



Amostra G12-A - Cesio

Leaching data for Cs
#  Time(d) IFL CFL
1 1.00 1.55E-02  1.55E-02
2 2.00  5.00E-03 2.05E-02
3 3.00 4.00E-03 243E-02
4 400 5.00E-03 2.95E-02
5 7.00  850E-03  3.80E-02
6 10.00 7.00E-03 4.50E-02
7 16.00  2.65E-02 7.15E-02
8§ 2400 290E-02 1.01E-01
9 31.00 1.I5E-02 1.12E-01
10 38.00 9.00E-03 [.21E-01
11 4500  1.45E-02 1.36E-01
12 78.00  2.00E-02 1.56E-01
13 107.00 1.1I0E-02  1.67E-01
14 126.00  7.00E-03 1.74E-01
15 157.00  7.00E-03 1.81E-01
16 186.00 9.50E-03 1.90E-01
17 217.00 1.20E-02  2.02E-01
18 248.00  8.00E-03  2.10E-01
19 280.00  9.00E-03  2.19E-01
20 311.00 5.50E-03 225E-01
21 343,00 5.00E-03 2.29E-01
22 37400  8.00E-03 2.37E-01
23 %1172  6.00E-02  2.98E-0]
24 %1537  3.00E-02 3.28E-01
25 %1990  2.65E-02  3.54E-01
26 %2495  245E-02  3.79E-01
27 %2930  1.45E-02  3.93E-01
28 %3292 1.15E-02  4.05E-01
29 %3665  9.00E-03  4.14E-01
30 %4027  8.50E-03 422E-01

-Dg-

Diffusion Model

Diffusion coefficient = 6.85E-10
Y-axis intercept = 9.57E-03
relative error in fit = 39.42 %

Dissolution Model
standard deviation= 1.18E-02
average IFL= 1 43E-02
variance= 82.60

Partition Model

Diffusion coefficient = 1.30E-08
Partition Constant = (.40
relative error in fit= 5.71 %



Amostra G12-B  Cesio

Leaching data for Cs
#  Time(d) IFL CFL
1 1.00 1.70E-02  1.70E-02
2 2.00  450E-03  2.13E-02
3 3.00 350E-03  2.50E-02
4 4.00  5.50E-03  3.05E-02
5 7.00 1.0SE-02  4.10E-02
6 10.00  8.00E-03 4.90E-02
7 16.00  2.65E-02 7.55E-02
8 24.00 2.70E-02 1.02E-01
9 31.00 120E-02 1.15E-01
10 38.00 950E-03  1.24E-01
11 45.00 1.25E-02  1.37E-01
12 78.00 2.05E-02  1.57E-01
13 107.00  1.20E-02 1.69E-01
14 126.006  6.50E-03 1.76E-01
15 157.00  6.00E-03  1.82E-01
16 186.00  1.00E-02 1.92E-01
17 217.00  1.00E-02  2.02E-01
18 248.00  8.00E-03  2.10E-01
19 280.00  8.50E-03 2.18E-01
20 311.00  S5.50E-03  2.24E-01
21 343.00  6.00E-03  2.30E-01
22 37400  7.00E-03 2.37E-01
23 %I1172  6.00E-02 2.97E-01
24 %1537  3.25E-02  3.29E-01
25 %1990  240E-02  3.53E-01
26 %2495  230E-02  3.76E-01
27 %2930  1.85E-02 3.95E-01
28 %3292  1.15E-02  4.06E-01
29 %3665  9.50E-03  4.16E-01
30 %4027  8.00E-03  4.24E-01

-DG-

Diffusion Model

Diffusion coefficient = 6.80E-10
Y-axis intercept = 1.17E-02
relative error in fit = 38.17 %

Dissolution Model
standard deviation= 1.18E-02
average IFL=1.44E-02
variance= 82.10

Partition Model

Diffusion coefficient = 1.31E-08
Partition Constant = 0.40
relative error in fit = 6.11 %



Amostra G15-A Cesio
Leaching data for C s

# Time(d)  IFL CFL

1 1.00  2.05E-02 2.05E-02
2 200  550E-03 2.60E-02
3 3.00  4.00E-03  3.00E-02
4 400  7.00E-03 3.70E-02
5 7.00 1.25E-02  4.95E-02
6 10.00  9.50E-03  5.90E-02 Diffusion Model
7 1600  225E-02 R.15E-02 Diffusion coefficient = 1.03E-09
8 2400 290E-02 1.11E-01 Y-axis intercept = -0.87E-03
9 31.00 1.60E-02  1.26E-01 relative error in fit = 59.34 %
10 38.00 1.30E-02  1.39E-01
11 45.00 1.50E-02 1.54E-01 Dissolution Model
12 7800  275E-02  1.82E-01 standard deviation= 1.09E-02
13 107.00 1.55E-02  1.97E-01 average IFL=1.59E-02
14 126.00 1.05E-02  2.08E-01 variance= 68.61
15 157.00  1.00E-02 2.18E-01
16 186.00  1.20E-02 230E-01 Partition Model

17 217.00 1.50E-02  2.45E-01
18 248.00  9.50E-03  2.55E-01
19 280.00 1.L1I0E-02  2.66E-01
20 311.00  7.00E-03 2.73E-01
21 343.00 6.50E-03 2.79E-01
22 37400  850E-03 2.88E-01
23 %1172 5.50E-02  3.43E-01
24 %1537  340E-02 3.77E-01
25 %1990  2.85E-02  4.05E-0]
26 %2495  2.15E-02  4.27E-01
27 %2930 1.70E-02  4.44E-01
28 %3292 1.40E-02  4.58E-01
29 %3665 9.00E-03  4.67E-01
30 %4027  5.00E-03  4.72E-01

Diffusion coefficient = 1.74E-08
Partition Constant = (.44
relative error in fit= 5.37 %

-D10-



Amostra G15-B Cesio

Leaching data for C s

# Time(d) IFL CFL

1 1.00 220E-02 2.20E-02
2 200 6.50E-03 2.85E-02
3 300 5.00E-03 3.35B-02
4 400  7.00E-03 4.05E-02
5 700 120E-02 5.25E-02
6 1000 9.50E-03 6.20E-02
7 1600 235E-02 8.55E-02
8§ 2400 2.85E-02 1.14E-01
9 31.00 150E-02 1.29E-01
10 38.00 1.35E-02 1.42E-01
11 4500 L.S0E-02 1.57E-01
12 78.00 275B-02 1.85E-01
13 107.00  1.50E-02  2.00E-01
14 12600 1.00E-02 2.10E-01
15 157.00  1.00E-02 2.20E-01
16 186.00 1.25E-02 2.33E-01
17 217.00 1.50E-02 2.48E-01
18 248.00  9.50E-03  2.57E-01
19 280.00 1.10E-02  2.68E-01
20 311.00  7.00E-03  2.75E-01
21 343.00  6.50E-03  2.82E-01
22 37400  9.00E-03 2.91E-01
23 %1172 6.50E-02  3.56E-01
24 %1537  335B-02 3.89E-01
25 %1990  2.60E-02 4.15BE-01
26 %2495  2.00B-02  4.35E-01
27 %2930  1.60E-02  4.51E-01
28 %3292  130E-02 4.64E-01
29 %3665  9.00E-03  4.73E-01
30 %4027  7.50E-03  4.81E-01

-D11-

Diffusion Model

Diffusion coefficient = 1.09E-09
Y-axis intercept = -0.36E-02
relative error in fit=60.13 %

Dissolution Model
standard deviation= 1.21E-02
average [FL= 1.61E-02
variance= 74.83

Partition Model

Diffusion coefficient = 1.73E-08
Partition Constant = 0.45
relative errorin fit= 4.88 %



Amostra F7-A  Cesio

Leaching data for Cs
#  Time(d) IFL CFL
1 1.00  3.10E-02  3.10E-02
2 2.00 1.40E-02  4.50E-02
3 3.00 8.50E-03 5.35E-02
4 4.00 1.00E-02  6.35E-02
5 7.00 1.50E-02  7.85E-02
6 10.00 1.05E-02  8.90E-02
7  17.00 1.75E-02  1.06E-01
8 24.00 1.25E-02 1.19E-01
9 31.00 B8.00E-03 1.27E-01
10 38.00 7.00E-03 1.34E-01
11 4500  9.50E-03  1.44E-01
12 79.00 1.00E-02  1.54E-01
13 106.00 2.90E-02 1.83E-01
14 137.00  2.05E-02 2.03E-01
15 168.00 1.25E-02  2.16E-01
16 198.00 1.15E-02  2.27E-01
17 228.00 1.20E-02  2.39E-01
18 259.00 1.30E-02  2.52E-01
19 294.00 1.30E-02  2.65E-01
20 319.00 1.05E-02  2.76E-01
21 350.00 1.10E-02  2.87E-01
22 381.00 1.20E-02  2.99E-01
23 %1221 1.15E-01  4.14E-01
24 %1586  S5.45E-02  4.68E-01
25 %2038  4.55E-02  5.13E-01
26 %2545  3.90E-02 5.52E-01
27 %2979  1.90E-02 5.71E-01
28 %3341 2.10E-02  5.92E-01
29 %3714 1.40E-02  6.06E-0!
30 %4076  1.05E-02  6.17E-01

-D12-

Diffusion Model

Diffusion coefficient = 1.44E-09
Y-axis intercept = 3.26E-02
relative errorin fit= 3.90 %

Dissolution Model
standard deviation= 2.18E-02
average [FL= 2.04E-02
variance= 106.96

Partition Model

Diffusion coefficient = 5.19E-09
Partition Constant = (.66
relative errorinfit= 1.16 %



Amostra F7-B  Cesio

Leaching data for Cs
# Time(d) IFL CFL
1 1.00 2.65E-02  2.65E-02
2 2.00 1.20E-02  3.85E-02
3 3.00 7.00E-03  4.55E-02
4  4.00 9.00E-03  545E-02
5 7.00 1.45E-02  6.90E-02
6 10.00 1.10E-02  8.00E-02
7 17.00 1.60E-02  9.60E-02
8§ 24.00 1.25E-02  1.09E-01
9 31.00 7.00E-03 1.16E-01
10 38.00 6.50E-03 1.22E-01
11 4500  9.00E-03 1.31E-01
12 79.00 1.15E-02  1.42E-01
13 106.00  2.60E-02 1.68E-01
14 137.00 1.95E-02  1.88E-01
15 168.00 1.20E-02  2.00E-01
16 198.00 9.50E-03 2.09E-01
17 228.00 1.05E-02  2.20E-01
18 258.00 1.20E-02  2.32E-01
19 294.00 1.15E-02  2.43E-01
20 319.00  8.50E-03  2.52E-01
21 350.00 1.00E-02  2.62E-01
22 381.00 1.10E-02  2.73E-01
23 %1221 1.OOE-01  3.73E-01
24 %1586  4.85E-02 4.21E-01
25 %2038  4.10E-02 4.62E-01
26 %2545  3.30E-02 4.95E-01
27 %2979 1.90E-02  5.14E-01
28 %3341 1.70E-02  5.31E-01
29 %3714 [.40E-02  5.45E-01
30 %4076  B.00E-03  5.53E-01

D13~

Diffusion Model

Diffusion coefficient = 1.09E-09
Y-axis intercept = 2.91E-02
relative error in fit= 6.13 %

Dissolution Model
standard deviation= 1.90E-02
average IFL= 1.84E-02
variance= 103.10

Partition Model

Diffusion coefficient = 5.19E-09
Partition Constant = 0.60
relative error in fit= 1.57 %



Amostra F10-A Cesio

Leaching data for Cs
# Time(d) IFL CFL
1 1.00  3.15E-02  3.15E-02
2 2.00  1.55E-02 4.70E-02
3 3.00 850E-03 3.55E-02
4 400 1.10E-02 6.65E-02
5 7.00  1.65E-02 8.30E-02
6 10.00 1.13E-02 945E-02
7 17.00  2.00E-02 1.14E-01
8 2400 1.55E-02 1.30E-01
9 31.00 950E-03 1.39E-01
10 38.00  7.50E-03 147E-01
11 4500 1.05E-02 1.57E-01
12 79.00  1.50E-02 1.72E-01
13 106.00 295E-02 2.02E-01
14 137.00  2.20E-02 2.24E-01
15 168.00 1.35E-02 2.37E-01
16 198.00 1.10E-02 2.48E-0l
17 22800 1.20E-02 2.60E-01
18 258.00 1.25E-02 2.73E-01
19 29400  1.20E-02 2.85E-01
20 319.00 1.00E-02 2.95E-01
21 35000  9.50E-03  3.04E-01
22 381.00  1.00E-02 3.14E-01
23 %1221 7.00E-02  3.84E-01
24 %1586  5.00E-02  4.34E-01
25 %2038  1.75E-02  4.52E-01
26 %2545  2.35E-02  4.75E-01
27 %2979  8.00E-03 4.83E-01
28 %3341 1.40E-02  4.97E-01
29 %3714  1.20E-02  5.09E-01
30 %4076  5.00E-03  5.14E-01

-D14-

Diffusion Model

Diffusion coefficient = 1.11E-09
Y-axis intercept = 2.83E-02
relative error in fit = 33.20 %

Dissolution Model
standard deviation= 1.36E-02
average IFL= 1.67E-02
variance= 81.45

Partition Model

Diffusion coefficient = 1.33E-08
Partition Constant = 0.50
relative error in fit= 3.43 %



Amostra F10-A  Cesio

Leaching data for Cs
# Time(d) IFL CFL
1 1.00 3.15E-02  3.15E-02
2 2.00 1.55E-02  4.70E-02
3 3.00 8.50E-03  5.55E-02
4 4.00 1.10E-02  6.65E-02
5 7.00 1.65E-02  8.30E-02
7 1700 2.00E-02  1.]4E-01 Diffusion coefficient = 1.11E-09
9 3100 9.50E-03  1.39E-01 relative error in fit = 33.18 %

10 38.00  7.50E-03 1.47E-01
11 4500 1.05E-02  1.57E-01

12 7900 1.50E-02  1.72E-01 Dissolution Model

13 106.00 295E-02  2.02E-01 standard deviation= 1.36E-02

14 13700 220E-02 2.24E-01 average IFL=1.67E-02

15 168.00 1.35E-02 2.37E-01 variance= 81.45

16 198.00 1.10E-02  2.48E-01

17 228.00 120E-02 2.60E-01 Partition Model

18 25900 125E-02 2.73E-01 Diffusion coefficient = 1.33E-08
19 294.00 1.20E-02  2.85E-01 Partition Constant = 0.50

20 319.00 1.00E-02 2.95E-01 relative error in fit = 3.43 %

21 35000 9.50E-03  3.04E-01
22 381.00 1.00E-02  3.14E-01
23 %1221 7.00E-02  3.84E-01
24 %1586  5.00E-02  4.34E-01
25 %2038 1.75E-02  4.52E-01
26 92545 2.35E-02 4.75E-01
27 %2979  R8.00E-03  4.83E-01
28 %3341 1.40E-02  4.97E-01
29 %3714 1.20E-02  5.09E-01
30 %4076  5.00E-03  5.14E-01

-D13-



Amostra F10-B Cesio

Leaching data for Cs
# Time(d) IFL CFL
1 1.00 3.25E-02  3.25E-02
2 2.00 1.35E-02  4.60E-02
3 3.00 4.50E-03  5.05E-02
4 4.00 9.00E-03  5.95E-02
5 7.00 1.45E-02  7.40E-02
6 10.00 9.50E-03  8.35E-02
7 17.00 1.75E-02  1.01E-01
8 24.00 1.35E-02  1.15E-01
9 31.00 9.00E-03  1.24E-01
10 38.00 7.00E-03  1.31E-01
11 45.00 9.50E-03  1.40E-0t
12 79.00 1.50E-02  1.55E-01
13 106.00  2.80E-02 1.83E-0l
14 137.00 1.65E-02  1.99E-01
15 168.00 1.20E-02  2.11E-01
16 198.00 9.00E-03 2.20E-01
17 228.00 1.10E-02  2.31E-01
18 259.00 1.20E-62 2.43E-01
19 294.00 1.20E-02  2.55E-01
20 319.00 9.00E-03 2.64E-01
21 35000  6.50E-03 2.71E-01
22 381.00  7.50E-03  2.78E-01
23 %1221 950E-02  3.73E-01
24 %1586  4.55E-02  4.19E-01
25 %2038 3.00E-02 4.49E-01
26 %2545 3.40E-02  4.83E-01
27 %2979  2.25E-02  5.06E-01
28 %3341 240E-02  5.27E-01
29 %3714 1.55E-02  5.42E-01
30 %4076  9.00E-03  5.51E-01
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Diffusion Model

Diffusion coefficient = 1.11E-09
Y-axis intercept = 3.11E-02
relative error in fit = 9.81 %

Dissolution Model
standard deviation= [.78E-02
average IFL= 1.80E-02
variance= 98.48

Partition Model

Diffusion coefficient = 7.40E-09
Partition Constant = (.55
relative error in fit= 2.55 %



Amostra N7-A  Cesio

Leaching data for Cs
#  Time(d) IFL CFL
1 1.00  435E-02 4.35E-02
2 2.00  2.00E-02 6.35E-02
3 3.00 1.40E-02  7.75E-02
4 4.00  950E-03  8.70E-02
5 7.00 1.90E-02  1.06E-01
6 10.00 1.60E-02  1.22E-01
7 17.00  2.60E-02 1.48E-01
8 24.00 1.90E-02  1.67E-01
S5 30.60 1.25E-02  1.79E-01
10 38.00 1.30E-02  1.92E-01
11 4500  7.50E-03  2.00E-01
12 81.00 3.40E-02 2.34E-01
13 112.00  2.25E-02  2.56E-01
14 142.00  2.65E-02  2.83E-01
15 172.00  275E-02 3.10E-01
16 203.00  1.70E-62 3.27E-01
17 23400  2.25E-02  3.50E-01
18 266.00 1.25E-02  3.62E-01
19 297.00 1.70E-02  3.79E-0t
20 329.00 1.35E-02  3.93E-01
21 364.00 2.10E-02 4.14E-01
22 39200 6.50E-03 4.20E-01
23 %1123 1.30E-01  5.50E-01
24 %1488  4.30E-02  5.93E-01
25 %1940  6.00E-02  6.53E-01
26 %2446  5.50E-02  7.08E-01
27 %2881  2.45E-02  7.33E-01
28 %3243  2.10E-02  7.54E-01
29 %3616  3.00E-03 7.59E-01
30 %3978  1.20E-02 7.71E-01
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Diffusion Model

Diffusion coefficient = 3.42E-09
Y-axis intercept = 2.95E-02
relative error in fit= 7.54 %

Dissolution Model
standard deviation= 2.44E-(2
average [FL=2.53E-02
variance= 96.51

Partition Model

Diffusion coefficient = 8.77E-09
Partition Constant = 0.77
relative errorin fit= 1.94 %



Amostra N7-B  Cesio

Leaching data for Cs

#

o
OAD 00 1 O LA e L DN s

[T I NG N B (S [N T G B N L e R N el e i el el
Q\Doo\.lc\&-bmmmo\owﬂmmhmmu

Time(d) IFL CFlL.
1.00 4.52E-02  4.52E-02
2.00 2.11E-02  6.62E-02
3.00 1.56E-02  8.18E-02
4.00 9.53E-03  9.13E-02
7.00 2.01E-02 1.11E-01

10.00 1.81E-02 1.29E-01

17.00 2.776E-02 1.57E-01

24.00 2.01E-02 1.77E-01

30.00 1.30E-02  1.90E-01

38.00 1.30E-02 2.03E-01

45.00 7.53E-03  2.11E-01

81.00 3.71E-02 2.48E-01

112.00  2.21E-02 2.70E-01
142.00  2.51E-02 2.95E-01
172.00  2.76E-02  3.23E-01
203.00 1.51E-02  3.38E-01
23400 2.21E-02 3.60E-01
266.00 1.25E-02  3.72E-01
297.00 1.61E-02  3.88E-01
329.00 1.35E-02  4.02E-01
364.00  2.01E-02 4.22E-01
392.00  6.02E-03 4.28E-01
%1123 1.25E-01  5.53E-01
%1488 4.92E-02 6.03E-01
%1940  497E-02 6.52E-01
%2446  4.52E-02 6.97E-01
%2881 221E-02 7.19E-01
%3243  2.31E-02  7.42E-01
%3616 1.35E-02  7.56E-01
%3978 1.20E-02  7.68E-01
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Diffusion Model

Diffusion coefficient = 3.53E-09
Y-axis intercept = 2.39E-02
relative error in fit = 12.24 %

Dissolution Model
standard deviation= 2.28E-02
average [FL=2.51E-02
variance= 90.97

Partition Mode]

Diffusion coefficient = 1.08E-08
Partition Constant = 0.74
relative error in fit = 2.92 %



Amostra N10-B  Cesio

Leaching data for Cs
# Time(d) IFL CFL
i 1.00 4.65E-02 4.65E-02
2 2.00 2.00E-02 6.65E-02
3 3.00 1.40E-02  8.05E-02
4 4.00  950E-03  9.00E-02
5 7.00 1.85E-02  1.08E-01
6 10.00 1.65E-02  1.25E-01
7 17.00  2.60E-02 1.51E-01
8§ 2400 2.00E-02 1.71E-01
9 30.00 1.30E-62  1.84E-01
10 38.00 1.35E-02  1.97E-01
11 4500  850E-03 2.06E-01
12 81.00 3.90E-02 2.45E-01
13 112.00  2.20E-02 2.67E-01
14 142.00  2.60E-02 2.93E-01
15 172.00  2.75E-02  3.20E-0]
16 203.00 1.L65E-02  3.37E-01
17 23400  2.00E-02 3.57E-01
18 266.00 L.ISE-02  3.68E-01
19 297.00 1.35E-02  3.82E-01
20 329.00 1.05E-02  3.92E-01
21 364.00 1.70E-02  4.09E-01
22 39200 9.50E-03 4.19E-01
23 %1123  9.50E-02  5.14E-01
24 %1488  550E-02  5.69E-01
25 %1940  5.00E-02  6.19E-01
26 %2446  4.40E-02  6.63E-01
27 %2881 2.20E-02  6.85E-01
28 %3243  2.25E-02  7.07E-01
29 %3616  1.20E-02  7.19E-01
30 %3978 1.20E-02  7.31E-01

Diffusion Model

Diffusion coefficient = 3.02E-09
Y-axis intercept = 2.87E-02
relative error in fit= 15.83 %

Dissolution Model
standard deviation= 1.85E-02
average [FL=2.37E-02
variance= 78.08

Partition Model

Diffusion coefficient = 1.16E-08
Partition Constant = 0.70
relative error in fit= 3.50 %



Amostras N12-A  Cesio

Leaching data for Cs
# Time(d) IFL CFL
1 1.00 5.54E-02  5.54E-02
2 2.00 3.21E-02 8.75E-02
3 3.00 1.83E-02  1.06E-01
4 4.00 1.16E-02  1.17E-01
5 5.00 7.75E-03  1.25E-01
6 7.00 1.38E-02  1.39E-01
7 11.00 2.21E-02 1.61E-01
8§ 16.00 3.04E-02 1.92E-01
9 23.00 3.32E-02 2.25E-01
10 30.00 941E-03  2.34E-01
11 37.00 1.27E-02  2.47E-01
12 67.00 3.60E-02  2.83E-01
13 98.00  2.16E-02  3.04E-01
14 129.00 1.33E-02  3.18E-01
15 161.00  2.10E-02 3.39E-01
16 196.00 1.27E-02  3.51E-01
17 22400  9.96E-03 3.61E-01
18 255.00 1.16E-02  3.73E-01
19 287.00 941E-03  3.82E-01
20 318.00 9.96E-03 3.92E-01
21 357.00 941E-03 4.02E-01
22 380.00 7.75E-03  4.10E-01
23 976.00 4.21E-02 4.52E-01
24 %1341 4 37E-02  4.95E-01
25 91793 4.21E-02  5.37E-01
26 %2299  3.38E-02 5.71E-01
27 %2734  2.21E-02  5.93E-01
28 %3096 1.77E-02  6.11E-01
29 %3469 1.33E-02  6.24E-01
30 %3831 1.16E-02 6.36E-01

Diffusion Model

Diffusion coefficient = 2 45E-09
Y-axis intercept = 2.64E-02
relative error in fit=62.15 %

Dissolution Model
standard deviation= 1.15E-02
average [FL= 1.96E-02
variance= 58.65

Partition Model

Diffusion coefficient = 2.69E-08
Partition Constant = 0.57
relative error in fit = 13.54 %



Amostras N12-B  Cesio

Leaching data for Cs
#  Time(d) IFL CFL
1 1.00 5.43E-02  5.43E-02
2 2.00 321E-02 8.64E-02
3 3.00 1.85E-02  1.05E-01
4 4.00 1.14E-02  1.16E-01
5 500 7.61E-03 1.24E-01
6 7.00 1.36E-02  1.38E-01
7 11.00  2.17E-02  1.59E-01
§ 1600 2.72E-02 1.86E-01
9 23.00 3.26E-02 2.19E-01
10 3000 9.78E-03 2.29E-01
11 37.00 1.25E-02 2.41E-01
12 67.00 3.70E-02 2.78E-01
13 98.00  2.17E-02  3.00E-01
14 129.00 1.30E-02  3.13E-01
15 161.00 1.41E-02 3.27E-01
16 196.00 1.25E-02  3.40E-01
17 22400  8.15E-03  3.48E-01
18 255.00 1.30E-02  3.61E-01
19 287.00 9.78E-03 3.71E-01
20 318.00  7.07E-03  3.78E-01
21 35700  7.07E-03 3.85E-01
22 380.00 7.07E-03  3.92E-01
23 976.00 5.43E-02 4.46E-01
24 %1341 5.05E-02  4.97E-01
25 %1793  3.80E-02 5.35E-01
26 %2299  3.70E-02  5.72E-0l
27 %2734  2.17E-02  5.93E-01
28 %3096  1.74E-02  6.11E-01
29 %3469 1.25E-02  6.23E-01
30 %3831 1.25E-02  6.36E-01
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Diffusion Model

Diffusion coefficient = 2.36E-09
Y-axis intercept = 2.74E-02
relative error in fit = 54.60 %

Dissolution Model
standard deviation= 1.32E-02
average IFL= 1.96E-02
variance= 67.33

Partition Model

Diffusion coefficient = 2.28E-08
Partition Constant = (.58
relative error in fit = 13.98 %



Amostra B7-A  Cesio

Leaching data for Cs

# Time(d) IFL CFL
1 1.00  5.17E-02 5.17E-02
2 2.00 290E-02 8.07E-02
3 3.00 1.76E-02  9.83E-02
4 4.00 1.14E-02  1.10E-01
5 500 7.24E-03 1.17E-01
6 7.00 1.40E-02  1.31E-01
7 11.00  2.17E-02 1.53E-01
g8 1600  2.84E-02 1.81E-01
9 23.06  2.84E-02 2.09E-01
10 30.00  8.79E-03  2.18E-01
11 37.00 1.14E-02  2.30E-01
12 67.00 3.62E-02 2.66E-01
13 98.00 2.74E-02 2.93E-01
14 129.00 1.76E-02  3.11E-01
15 161.00  2.12E-02 3.32E-01
16 196.00 2.12E-02 3.53E-01
17 224.00 1.97E-02  3.73E-01
18 255.00 1.03E-02  3.83E-01
19 287.00 1.24E-02  3.96E-01
20 318.00 1.24E-02  4.08E-01
21 357.00 1.50E-02  4.23E-01
22 380.00 1.24E-02  4.36E-01
23 976.00- 9.31E-02 5.29E-01
24 %1341 6.21E-02  5.91E-01
25 %1793  434E-02  6.34E-01
26 %2300  4.66E-02 6.81E-01
27 %2734 1.55E-02  6.96E-01
28 %3096  2.12E-02  7.17E-01
29 %3469 1.50E-02  7.32E-01
30 %3831 1.19E-02  7.44E-01

Diffusion Model

Diffusion coefficient = 3.61E-09
Y-axis intercept = 2.28E-02
relative error in fit=23.48 %

Dissolution Model
standard deviation= 1.86E-02
average IFL= 2.37E-02
variance= 78.47

Partition Model

Diffusion coefficient = 1.41E-08
Partition Constant = 0.71
relative error in fit= 6.40 %



Amostra B7-B  Cesio

Leaching data for Cs
# Time(d) IFL CFL
1 1.00 5.02E-02  5.02E-02
2 2.00  3.06E-02 8.08E-02
3 3.00 1.71E-02  9.78E-02
4 4.00 1.15E-02  1.09E-01
5 5.00  7.02E-03 1.16E-01
6 7.00 1.45E-02  1.31E-01
7 11.00  2.16E-02  1.53E-01
8 1600 251E-02 1.78E-01
9 2300 2.76E-02 2.05E-01
10 30,00  S.03E-03 2.14E-0t
11 37.00 [.L10E-02  2.25E-01
12 67.00  361E-02 2.61E-01
13 98.060  2.36E-02 2.85E-01
14 129.00 1.86E-02  3.04E-01
15 161.00 1.30E-02  3.17E-01
16 196.00 1.91E-02  3.36E-01
17 22400 191E-02 3.55E-01
18 25500  9.53E-03  3.64E-01
19 287.00 1.30E-02  3.77E-01
20 318.00 1.05E-02  3.88E-01
21 357.00 1.45E-02  4.02E-01
22 380.00 1.15E-02  4.14E-01
23 976.00  9.03E-02 5.04E-01
24 %1341 6.02E-02  5.64E-01
25 %1793  3.76E-02 6.02E-01
26 %2300 1.91E-02  6.21E-01
27 %2734  221E-02 6.43E-01
28 %3096 1.96E-02  6.63E-01
29 %3469 1.15E-02  6.74E-01
30 %3831 1.15E-02  6.86E-01
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Diffusion Model

Diffusion coefficient = 2.99E-09
Y-axis intercept = 2.32E-02
relative error in fit = 33.53 %

Dissolution Model
standard deviation= 1.74E-(02
average IFL=2.16E-02
variance= 8(.57

Partition Model

Diffusion coefficient = 1.66E-08
Partition Constant = 0.65
relative error in fit= 7.35 %



Amostra B10-A

Cesio

Leaching data for Cs
# Time(d) IFL CFL
1 1.00  3.70E-02 3.70E-02
2 2.00 1.25E-02 4.95E-02
3 3.00 1.15E-02 6.10E-02
4 4.00  7.00E-03 6.80E-02
5 5.00 6.00E-03 7.40E-02
6 7.00  1.35E-02 8.73E-02
7 9.00 8.50E-03  9.60E-02
8 17.00 2.60E-02 1.22E-01
9 2400 1.35E-02 1.36E-01
10 31.00 1.05E-02 1.46E-01
11 3800 140E-02 1.60E-01
12 4500  1.10E-02 L.71E-01
13 7700 3.60E-02 2.07E-01
14 107.00 -2.70E-02 2.34E-01
15 137.00 245E-02 2.359E-01
16 17500  2.05E-02 2.79E-01
17 199.00  1.70E-02  2.96E-01
18 231.00 145E-02 3.10E-01
19 26200 1.50E-02 3.26E-01
20 294.00 1.40E-02 3.40E-01
21 32500  1.55E-02  3.55E-01
22 357.00 1.35E-02  3.69E-01
23 %1102  9.50E-02  4.64E-01
24 %1467  4.05E-02  5.04E-01
25 %1919  350E-02  5.39E-01
26 %2426  3.20E-02 5.71E-01
27 %2860  1.95E-02 5.91E-01
28 %3222  1.35E-02  6.04E-01
29 %3595  1.10E-02  6.15E-01
30 %3957  5.00E-03  6.20E-01

-D24-

Diffusion Model

Diffusion coefficient = 1.95E-09
Y-axis intercept = 2.16E-02
relative error in fit = 23.66 %

Dissolution Model
standard deviation= 1.74E-02
average I[FL=2.04E-02
variance= 85.24

Partition Model

Diffusion coefficient = 1.28E-08
Partition Constant = (.60
relative error in fit = 2.03 %



Amostra B10-B

Cesio

Leaching data for Cs
#  Time(d) IFL CFL
1 1.00  3.60E-02  3.60E-02
2 2.00 1.30E-02  4.90E-02
3 3.00 1.20E-02  6.10E-02
4 4.00  8.50E-03 6.95E-02
5 5.00  6.00E-03  7.55E-02
6 7.00  1.35E-02 8.90E-02
7 9.00  8.50E-03  9.75E-02
g 17.00 2350E-02 1.23E-01
9 2400 130E-02 1.35E-01
10 31.00 1.05E-02 1.46E-01
11 38.00 1.25E-02 1.59E-01
12 4500  1.05E-02 1.69E-01
13 77.00 335E-02 2.03E-01
14 107.00  2.65E-02 2.29E-01
15 137.00  2.40E-02 253E-01
16 17500 1.95E-02 2.72E-01
17 199.00  1.60E-02 2.88E-01
18 231.00 140E-02 3.02E-01
19 262.00 1.45E-02 3.17E-01
20 29400  1.30E-02 3.30E-01
21 325.00 1.50E-02 3.45E-01
22 357.00 1.25E-02 3.57E-01
23 %1102 8.50E-02 4.42E-01
24 %1467  330E-02 4.75E-01
25 %1919  3.75E-02  5.13E-01
26 %2426  3.10E-02  5.44E-01
27 %2860  145E-02  5.58E-01
28 %3222  1.05E-02  5.69E-01
29 %3595  7.50E-03  5.776E-01
30 %3957  9.00E-03  5.86E-01
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Diffusion Model

Diffusion coefficient = 1.70E-09
Y-axis intercept = 2.28E-02
relative error in fit = 29.85 %

Dissolution Model
standard deviation= 1.56E-02
average IFL=1.92E-02
variance= 81.16

Partition Model

Diffusion coefficient = 1.46E-08
Partition Constant = 0.56
relative errorin fit= 2.44 %
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Amostra B12-A  Cesio
Leaching data for Cs

# Time(d) IFL CFL
1 1.00 3.65E-02 3.65E-02
2 2.00  1.30E-02 4.95E-02
3 3.00 1.25E-02 6.20E-02
4 4.00  850E-03 7.05E-02
5 500  6.00E-03  7.65E-02
6 7.00 1.35E-02  9.00E-02
7 9.00 9.00E-03  9.90E-02 Diffusion Model
8§ 17.00 2.55E-02 1.25E-01 Diffusion coefficient = 1.86E-09
9 2400  1.35E-02 1.38E-01 Y-axis intercept = 2.21E-02
10 31.00 1.ISE-02 1.50E-01 relative error in fit = 32.41 %
11 3800  1.35E-02 1.63E-01
12 45.00 1.15E-02  1.75E-01 Dissoluation Model
13 77.00  3.85E-02  2.13E-01 standard deviation= 1.49E-02
14 107.00  2.65E-02 2.40E-01 average IFL= 1.96E-02
15 137.00  2.50E-02 2.65E-01 variance= 75.94
16 175.00 2.05E-02 2.85E-01
17 199.00  1.65E-02 3.02E-01 Partition Model
18 231.00  1.45E-02  3.16E-01 Diffusion coefficient = 1.56E-08
19 262.00  145E-02 3.31E-01 Partition Constant = 0.57
20 29400  1.40E-02 3.45E-01 relative error in fit = 2 44 %
21 32500  1.50E-02 3.59E-01
22 357.00  1.30E-02 3.73E-01
23 %1102  8.00E-02 4.53E-01
24 %1467  4.05E-02  4.93E-01
25 %1919  3.55E-02  5.29E-01
26 %2426  2.10E-02  5.50E-01
27 %2860  2.05E-02  5.70E-01
28 %3222  1.30E-02  5.83E-01
29 %3595  9.00E-03  35.92E-01

%3957  7.00E-03  5.99E-01
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Amostra B12-B Cesio
Leaching data for Cs
# Time(d) IFL CFL
1 1.00  0.00E+00 0.00E-+00
2 2.00 1.35E-02  1.35E-02
3 3.00 1.30E-02  2.65E-02
4 400 8.50E-03 3.50E-02
5 5.00  5.50E-03 4.05E-02
6 7.00 1.30E-02  5.35E-02
7 9.00  9.50E-03  6.30E-02
8 2400  2.55E-02 8.85E-02
9 31.00 1.40E-02  1.02E-01
10 38.00 1.40E-02  1.16E-01
11 45.00 [.15E-02  1.28E-01
12 77.00  3.80E-02 1.66E-01
13 107.00 2.90E-02 1.93E-01
14 13700  2.55E-02 2.20E-01
15 17500  2.00E-02 2.40E-01
16 199.00 1.65E-02 2.57E-01
17 231.00 1.45E-02 2.71E-01
18 262.00 1.40E-02  2.85E-01
19 294.00 1.35E-02  2.99E-01
20 325.00 1.45E-02  3.13E-01
21 357.00 1.25E-02  3.26E-01
22 %1102  8.00E-02  4.06E-01
23 %1467 . 3.65E-02 4.42E-01
24 %1919  3.10E-02 4.73E-01
25 %2426  2.80E-02 5.02E-01
26 %2860 1.45E-02  5.16E-01
27 %3222 1.35E-02  5.30E-01
28 %3595 1.OOE-02  5.39E-01
29 %3957  8.00E-03  5.48E-01
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UNICAM?
3IBLIOTECA CENTRA.
SECAO CIRCULANT

Diffusion Model

Diffusion coefficient = 1.49E-09
Y-axis mtercept = -0.74E-02
relative error in fit = 33.97 %

Dissolution Model
standard deviation= 1.49E-02
average JFL=198E-02
variance= 75.13

Partition Model

Diffusion coefficient = 1.25E-08
Partition Constant = (.53
relative error in fit= 1.96 %





