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(57) Rezumat:

Inventia se referd la un procedeu pentru deconta-
minarea unui sol poluat radioactiv, infestat, de exemplu,
cu uraniu, ca urmare a desfasurdrii activitatilor de
exploatare a unui zacamant radioactiv, de procesare a
minereului si de transport al uraniului la un utilizator.
Procedeul conform inventiei include decopertarea, sub
control radiometric, a solului contaminat cu o solutie de
uraniu alcaling, sortarea solului contaminat pe o sita cu
dimensiunea ochiurilor de 2,5 mm, decontaminarea
fractiei de sol +2,5 mm, prin spalare cu apa, decon-
taminarea chimica a fractiei de sol -2,5 mm, sub
influenta ultrasunetelor, separarea uraniului desorbitde
pe sol, prin separarea prin filtrare a solutiei reziduale a
reactivului de decontaminare, spalarea si filtrarea de
doua ori a pulpei de sol de la filtrarea amintitd, utilizarea
probei de sol decontaminata la reconstructia ecologica
a zonei afectate de contaminare, separarea recupe-
rativa a uraniului prin schimb ionic, din solutiile urani-
fere. Solul contaminat accidental cu uraniu este deco-
pertat sub control radioametric, pragul de separare a
solului contaminat cu uraniu de cel necontaminat fiind
debitul dozei y de 0,30 uSv/h, debit al dozei y care
corespunde unui continut de uraniu in sol de 0,0040%,
continut limita de uraniu admis de NMR-01 in sol, solul
decopertat fiind separat in doua fractiuni, pe o sita cu
dimensiunea ochiurilor de 2,5 mm.
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RO 123554 B1

Inventia se refera la un procedeu de decontaminare chimicd a unui sol poluat
radioactiv.

Utilizarea tot mai intensa si mai diversificata a elementelor radioactive, si mai ales a
uraniului in energetica nucleara, propulsia motoarelor atomice, obtinerea izotopilor radio-
activi, cu utilizari in medicina si economie, precum si in scopuri militare, a condus la dezvol-
tarea puternicé a industriei de obtinere a uraniului, prin exploatarea zacamintelor radioactive.

Activitatile de exploatare a zacamintelor radioactive, de procesare a acestora si
transportul uraniului la utilizatori reprezinta factori de risc de contaminare radioactiva pentru
mediu si cu atat mai mult in cazul producerii unor accidente antropice.

Preocuparea continud, existenta la nivel mondial, pentru protejarea mediului ambiant,
precum si reintroducerea in circuitul terenurilor reabilitate, intr-un timp cat mai scurt, a solu-
rilor afectate de contaminarea radioactiva, datorate unor catastrofe naturale sau accidente
antropice, a determinat initierea de proiecte pentru elaborarea de procedee de deconta-
minare a solurilor.

Multe tehnici conventionale de poluare a solului, constand din spalarea acestuia cu
solutiile a diversi reactivi (US 5573738, US 5322644 si EP 0550221), sunt bazate pe
principiul desorbtiei poluantilor de pe particulele foarte fine ale solului, cum ar fi namolul,
argila si materia humica. Scopul primar al spalarii solului este de a disloca si separa poluantii
din marea masa a solului. Orice optimizare a penetrarii solventului in materialul de depoluat
are ca rezultat o intensificare a indepartarii substantei poluante.

O metoda, care a dat rezultate bune, este intensificarea procesului de extractie a
contaminantilor cu ultasunete. Sub influenta ultrasunetelor, sunt accelerate reactiile chimice
conventionale, crescand eficienta procesului de extractie. Factorii care contribuie la
cresterea eficientei extractiei in cdmp ultrasonic sunt:

- colapsul asimetric al bulei de cavitatie, in vecinatatea suprafetei solide, conduce la
formarea unui microjet de mare viteza, indreptat spre suprafata solidului; microjetul poate
imbunatati viteza de transport i creste aria suprafetei prin divizarea acesteia;

- fragmentarea particulelor prin coliziune va creste suprafata ariei de transfer de
masa;

- colapsul cavitatiei va genera unde de soc, care produc spargerea particulei prin care
reactivul de extractie poate patrunde in interiorul particulei prin capilaritate;

- difuzia prin pori pana in zona reactiva va fi intensificata de efectul de capilaritate
ultrasonica.

Din brevetul US 5573738, este cunoscutd o metoda decontaminare a uraniului din
solul poluat, constand in decontaminarea fractiei grobe, prin spalare cu apa, cu trecerea
uraniului in solutie, separarea gravimetrica a particulelor de sol cu diametrul mai mare de
3/8 inch, sfaramarea acestora la dimensiuni sub 10 mesh si lesierea acida in doua trepte,
in prezenta reactivilor de oxidare de tip apa oxigenata si fier, cu separarea celor doua faze,
solul decontaminat si solutia uranifera care, in functie de continut, este precipitata direct sau
imbogatitd prin schimb ionic, urmatd de precipitare. Apele rezultate la operatiile de
recuperare a uraniului sunt recirculate la operatia initiala de spalare a solului.

Din brevetul US 5045240, este cunoscuta o altd metoda de decontaminare a solului
contaminat radioactiv, metoda ce consta in sortarea radiometrica a solului, sfaramarea
fractiei separate, peste pragul radiometric impus, la o dimensiune a particulelor mai mica de
420 um, lesierea alcalind a materialului contaminat intr-o coloana in strat fluidizat, cu
separarea celor doua faze, sol decontaminat si solutie uranifera.

Problema tehnica, pe care igi propune sa o rezolve prezenta inventie, constain cres-
terea eficientei procesului, prin imbunatatirea cineticii in procesul de desorbtie a uraniului din
soluri contaminate radioactiv, prin tratarea cu reactivi chimici.
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Solutia propusa pentru rezolvarea problemei anterior mentionata consté in aceea ca
suspensia conditionata cu reactivii de decontaminare este supusa unui camp ultrasonic cu
flux continuu de ultrasunete, avand o putere de 480 W si o frecventa de 35 kHz.

Procedeul de decontaminare chimica a unui sol poluat radioactiv, conform inventiei,
consta in faptul ca se decoperteaza, sub control radiometric, avand pragul de separare al
debitului dozei y de 0,30 micro Sievert/h, un sol contaminat cu o solutie de uraniu alcalina,
avand un continut de 0,019% uraniu, se sorteaza solul decopertat pe o sita cu dimensiunea
ochiurilor de 2,5 mm, fractia de sol cu dimensiuni mai mari de 2,5 mm se spala cu ap4, pana
la un continut de maximum 0,0040% uraniu in sol, fractia de sol cu dimensiuni de pana la
2,5 mm se trateaza chimic cu o solutie de decontaminare la un raport Solid/Lichid = 1/2,
suspensia rezultatd se supune ultrasonarii pe o platforma vibratoare, timp de 5 min, la o
frecventa de 35 kHz si o putere de 480 W, se separa uraniul desorbit de pe sol prin filtrarea
solutiei reziduale a solutiei de decontaminare, se spala si se filtreaz& de doua ori pulpa de
sol pana la 25% umiditate in pulpa, uraniul fiind recuperat prin schimb ionic, iar solul cu un
continut rezidual de uraniu de panala 0,0040% se utilizeaza la reconstructia zonelor poluate.

in procedeul conform inventiei, solutia de decontaminare este constituita din solutie
de acid sulfuric 0,1 M sau solutie cloro-sodica, formata din 100 g NaCl/l si 10 g Na,CO,/l, apa
folosita pentru solutii fiind apa reziduala de la decontaminarea fractiei de sol cu dimensiuni
mai mari de 2,5 mm.

Procedeul conform inventiei prezinta urmatoarele avantaje:

- reducerea perioadei de operare;

- cresterea semnificativa a gradului de decontaminare a solurilor, in cadmp de ultra-
sunete, in comparatie cu decontaminarea in lipsa ultrasunetelor. Acest fapt poate fi atribuit
cavitatiei, care provoacéa microturbulente, atat in interiorul porilor granulei, cat si la interfata
solid-lichid, imbunatatind viteza de difuzie a uraniului;

- folosirea ultrasunetelorla decontaminarea solurilor poluate este o alternativa viabila
la alte metode.

In continuare, se d3 un exemplu de realizare a inventiei, conform cu figura, care
reprezintd schema de principiu a procedeului.

Procedeul conform inventiei cuprinde: prelevarea solului contaminat, sitarea acestuia,
pentru separarea fractiei grobe, decontaminarea fractiei grobe prin spélare cu apa, prepara-
rea, din solul contaminat, a unei pulpe cu un raport S/L(solid/lichid) = 1 /2, conditionarea
pulpei cu reactivi i ultrasonarea mediului de reactie.

Decopertarea selectiva a solului contaminat radioactiv se asigura prin masuratori cu
aparate de detectie tip Geiger-Muller sau cu scintilatie.

Céampul de ultrasunete, la care este supusa suspensia conditionata cu reactivii de
decontaminare, s-arealizat utilizand un generator ultrasonic cu frecventa de 35 kHz si putere
de 480 W, care introduce in sistem o energie suplimentara, necesara producerii cavitatiei,
accelerand astfel viteza procesului de transfer de masa al uraniului din sol si trecerea
acestuia in solutie.

Solul contaminat accidental, cu o solutie uranifera rezultata la procesarea alcalina a
minereurilor radioactive, este decopertat (1) si trecut pe un ciur, cu dimensiunea ochiurilor
de 2,5 mm (2).

Fractia cu dimensiune mai mare de 2,5 mm (notata +2,5), constituita din nisip, este
usor de decontaminat, operatie care se realizeaza prin spalare cu apa (3). Apa de spalare
este utilizata la prepararea solutiilor de decontaminare, iar nisipul spalat este reintrodus in
circuitul natural ca sol decontaminat.

Apa de spalare a fractiei + 2,5 mm este utilizata la prepararea solutiilor de deconta-
minat: solutie de acid sulfuric sau o solutie cloro-sodica de clorura de sodiu si carbonat de
sodiu (4).

11

13

15

17

19

21

23

25

27

29

31

33

35

37

39

41

43

45

47

49



11

13

15

17

19

21

23

25

27

29

31

33

35

37

39

41

43

45

47

49

RO 123554 B1

Fractia cu dimensiune mai mica de 2,5 mm (notata - 2,5) este amestecata, utilizand
un sistem de agitare mecanica, cu solutia de decontaminare, completata cu apa, panéalaun
raport S/L = 1/2 (5). Solutiile de decontaminare utilizate pot fi:

- solutie 0,1 M acid sulfuric (H,SO,);

- solutie cloro-sodica: 100 g/l clorura de sodiu (NaCl) + 10 g/l carbonat de sodiu
(Na,CO,).

Suspensia conditionata cu reactivii de decontaminare, este supusa ultrasonarii (6),
utilizand o baie ultrasonica, care asigura o frecventad de 35 kHz si o putere de 480 W.
Ultrasonarea accelereaza procesul de desorbtie al contaminantilor de pe sol si trecerea lor
in solutie.

Dupa ultrasonare, suspensia se filtreaza, iar pulpa se spala in doua trepte, prin
repulpare cu apa si filtrare (7-11).

Atat nisipul decontaminat, provenit de la operatia de spalare a fractiei + 2,5 mm cat
si fractia- 2,5 mm, provenita de la decontaminarea chimica, se reintroduc in circuitul natural.

Uraniul din solutia rezultata de la operatia de filtrare a suspensiei si apa de spalare
a pulpei este recuperat prin separare pe rasini schimbatoare de ioni.

Solul contaminat radioactiv, supus decontaminarii conform prezentului procedeu,
poate sa fie de cele mai diverse tipuri, in functie de granulometrie, structura si compozitia
chimica. Decopertarea selectiva a solului contaminat radioactiv se asigura prin masuratori
cu aparate de detectie tip Geiger-Muller sau cu scintilatie.

Solul decopertat, contaminat cu o solutie uranifera continand 0,465 g U/l, se separa
prin ciuruire, in doua fractii: + 2,5 mm si - 2,5 mm.

Fractia de sol + 2,5 mm, constituitd din nisip, este usor de decontaminat, operatie
care se realizeaza prin simpla spalare cu apa. Apa de spalare reziduala este utilizata pentru
prepararea solutiei de decontaminat, iar nisipul spalat este reintrodus in circuitul natural, ca
sol decontaminat.

Apa de spalare, rezultatd de |la spalarea fractiei de sol + 2,5 mm, este utilizata la
prepararea solutiilor de decontaminare:

- solutie 0,1 M acid sulfuric sau

- solutie cloro-sodica: 100 g clorura de sodiu/l + 10 g carbonat de sodiu/l.

Prepararea solutiilor de reactivi de decontaminare se face in reactoare cu sisteme
de agitare mecanice.

Prepararea suspensiei se face prin amestecarea, intr-un reactor cu amestecare
mecanica, a fractiei de sol - 2,5 mm cu reactivul de decontaminare ales, pana la un raport
S/L=1/2.

Suspensia de sol, conditionatd cu un reactiv de decontaminare, este supusa
ultrasonarrii, la o frecventa de 35 kHz si o putere de 480 W, raportul fazelor S/L = 1/2, tempe-
ratura de 20°C si durata de operare de 5 min. Rezultatele obtinute privind eficienta procesului
de decontaminare a solurilor sunt comparate cu cele obtinute in absenta ultrasunetelor, in
conditiile de lucru: turatia agitatorului = 300 rpm, durata de operare = doua ore, iar ceilalti
parametri de operare fiind similari cu cei din cazul decontaminarii in prezenta ultrasunetelor.
Astfel, in prezenta ultasunetelor, eficienta procesului de decontaminare este mai mare decét
in absenta acestora, in functie de reactivul ales:

- in cazul utilizarii, ca reactiv de decontaminare, a solutiei de acid sulfuric, eficienta
procesului de decontaminare, in prezenta ultrasunetelor, este de 85% fatd de 65%, in
absenta ultrasunetelor;

- in cazul utilizarii, ca reactiv de decontaminare, a solutiei clorosodice de clorura si
carbonat de sodiu, eficienta procesului de decontaminare este de 87%, in prezenta
ultrasunetelor, comparativ cu 69%, in absenta acestora.
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Eficienta sporita a operatiei de decontaminare a solurilor, in prezenta ultrasunetelor,
demonstreaza rolul cavitatiei in desorbtia uraniului de pe sol.

Dupa ultrasonare, suspensia este filtrata pana la un continut rezidual de umiditate in
pulpa de 25%, indepartand cu aceasta ocazie 75% din volumul solutiei uranifere, respectiv,
75% din totalul uraniului care a contaminat proba de sol (se considera ca desorbtia a fost
totald).

Pulparezultata de lafiltrarea | este spalata, in doua trepte, fiecare treapta de spalare
fiind constituita dintr-o repulpare, cu apa, pana la raport S/L = 1/2, si o filtrare, cu separarea
a 75% din faza lichida.

Astfel, prin filtrarea solutiei reziduale de decontaminare si a celor doua ape de
spalare reziduale se indeparteaza 87...88% din uraniul care a contaminat proba de sol.

Realizarea unei decontaminari de 87...88% asigura incadrarea solului decontaminat
in Normele de Securitate Radiologica privind Radioprotectia Operationald in Minerit si
Prelucrarea Minereurilor de Uraniu si Toriu, NMR-01, publicate in MO, partea |, nr. 677 din
12.09.2002, si de Legea 111/1996 privind desfasurarea in siguranta, reglementarea, auto-
rizarea si controlul activitatilor nucleare, republicata in MO, partea |, nr. 552 din 27.06.2006,
prin reducerea continutului de uraniu in solul decontaminat la mai putin de 40 mg U/ kg.

Solutia uranifera si apa de spalare rezidualad se reunesc $i se supun recuperarii
uraniului prin schimb ionic. Solul decontaminat se reintroduce in circuitul natural.

Se prezinta exemplificat modul de realizare pe faze a procedeului conform inventiei.

Faza 1. |dentificarea solului contaminat cu uraniu si controlul indepartarii acestuia se
face prin masuratori cu un radiometru pentru masurarea debitului dozei y. Pragul de sepa-
rare a solului contaminat cu uraniu, de solul necontaminat, este un debit al dozei y de
0,30 micro Sievert/h (0,30 uSv/h). Proba de sol, luatd pentru exemplificare, a fost conta-
minat& accidental cu o solutie uranifera, avand compozitia: U = 0,465 g/I, CO,* = 11,60 g/,
HCO, =5,80g/l; SO,* =6,70 g/l; CI = 0,354 g/l si pH = 9,2. Ca urmare a contaminarii, conti-
nutul de uraniu al probei este de 0,019%.

Faza 2. O proba de sol contaminat, in greutate de 1,0 t, continand 190 g U, este
trecuta pe o sitd cu dimensiunea ochiurilor de 2,5 mm. Refuzul de pe sitd, fractia +2,5 mm
reprezinta 4,2% (42 kg) din masa probei, continand 7,98 g U.

Nisipul, care constituie fractia de sol +2,5 mm, este decontaminat de uraniu prin
spalare cu 10 parti masice de apa (420 ). Eficienta decontaminarii este de 80%, in proba de
nisip, mai ramanand 1,6 g U (0,0038% U). Apa de spalare reziduala, avand un continut de
0,015 g U/, este utilizata la prepararea solutiei de decontaminare, iar nisipul decontaminat
este utilizat la reconstructia ecologica a solului afectat de contaminarea cu uraniu.

Faza 3. Reactivul de decontaminare ales, in volum de 1,916 m°, este preparat din:

a) solutia de acid sulfuric 0,1 M: 18,72 kg acid sulfuric (10,21 1); 420 | apa de spalare
reziduala uranifera si 1,486 m apa;

b) solutia cloro-sodica 100 g/| NaCl + 10 g/l Na,CO,: 191,6 kg clorura de sodiu,
19,16 kg carbonat de sodiu (19,21 + 1,921 = 21,12 1); 420 | apa de spalare si 1,475 | apa.
Prepararea reactivilor de decontaminare se realizeaza in reactoare cu agitare mecanica.

Faza 4. Din proba de sol in amestec cu solutia de decontaminare, se prepara, intr-un
reactor cu amestecare, o suspensie la un raport masic S/L = 1/2.

Suspensia de sol este ultrasonatd, pe o platforma vibratoare, la o frecventa de
35 kHz si o putere de 480 W. Debitul de alimentare si unghiul de inclinare al platformei sunt
asffel alese, incat suspensia sa strdbata platforma, in curgere vibrata in camp ultrasonic, in
5 min.

Datorita ultrasonarii, toata cantitatea de uraniu adsorbita pe sol, 188,4 g, este desor-
bita si trecuta in solutie, continutul de uraniu al solutiei ajungand la 0,0983 g/l.
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Faza 5. Indepartarea uraniului din proba se face prin filtrarea suspensiei, urmata de
doua repulpari si filtrari succesive:

- suspensia, dupa ultrasonare, este filtrata, rezultdnd o pulpa cu 25% umiditate si
1,437 m° solutie uraniferé cu un continut de 0,0983 g U/l (141,26 g U);

- pulpa rezultata de la filtrarea | este diluaté cu 1,437 m® apa, pana la un raport S/L
= 1/2. Suspensia este filtrata, in pulpa ramanand 25% din solutie. Solutia filtrata, 1,437 m®,
are un continut de 0,0246 g U/l (36,53 g U );

- pulpa rezultata de la filtrarea Il este din nou diluata cu 1,437 m® apa, suspensia
rezultata fiind filtrata. Solutia filtrata, 1,437 m®, are un continut de 0,0052 g U/l (7,96 g U).

Pulpa rezultatd de la filtrarea Ill mai contine 2,65 g U, respectiv, un continut de
0,0028 U%, uraniu provenit din umiditatea probei.

Faza 6. Solutia uranifera se reuneste cu cele doua ape de spalare reziduale, rezul-
tand 4,311 m® solutie cu un continut de 0,043 g U/I. Aceasta solutie este supusa procesului
de separare recuperativa a uraniului, prin schimb ionic, pana la un continut rezidual de uraniu
in solutie de 0,0001 g/l, continut de uraniu care-i permite sa fie deversata in apele de supra-
fata. Proba de sol (fractia - 2,5 mm) decontaminata se reuneste cu fractia de sol + 2,5 mm,
decontaminata prin spélare cu apa, avand un continut de uraniu mai mic de 0,0040%, se
utilizeaza la reconstructia ecologicé a solului afectat de contaminare.
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Revendicari

1. Procedeu de decontaminare chimica a unui sol poluat radioactiv, caracterizat prin
aceea ca se decoperteaza sub control radiometric, avand pragul de separare al debitului
dozeiy de 0,30 uSv/h, un sol contaminat cu o solutie de uraniu alcaling, avand un continut
de 0,019% uraniu, se sorteaza solul decopertat pe o sitd cu dimensiunea ochiurilor de
2,5 mm, fractia de sol cu dimensiuni mai mari de 2,5 mm se spala cu apa, pana la un
continut de maximum 0,0040% uraniu in sol, fractia de sol cu dimensiuni de panala 2,5 mm
se trateaza chimic cu o solutie de decontaminare la un raport Solid/Lichid = 1/2, suspensia
rezultata se supune ultrasonarii pe o platforma vibratoare, timp de 5 min, la o frecventa de
35 kHz si o putere de 480 W, se separa uraniul desorbit de pe sol, prin filtrarea solutiei
reziduale a solutiei de decontaminare, se spala si se filtreaza de doua ori pulpa de sol, pana
la 25% umiditate in pulpd, uraniul fiind recuperat prin schimb ionic, iar solul cu un continut
rezidual de uraniu de pana la 0,0040% se utilizeaza la reconstructia zonelor poluate.

2. Procedeu conform revendicarii 1, caracterizat prin aceea ca solutia de deconta-
minare este constituita din solutie de acid sulfuric 0,1 M sau solutie cloro-sodica formata din
100 g NaCl/l si 10 g Na,COy4/l, apa folosita pentru solutii fiind apa reziduala de la decontami-
narea fractiei de sol cu dimensiuni mai mari de 2,5 mm.
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