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" Het is gewaagd de neerslag van Ru op de katode, bekomen door elektrolyse uit 

een waterige oplossing van driewaardige Ru-verbindingen, ale kwantitatief te 
", . 

beschouwen". 

door P. Dèjonghs 

Ruthenium, element van de groep VIII, wordt in de natuur aangetroffen in 

uiterst kleine hoeveelheden, namelijk van de orde van l0-9% in de meeste rotagesteen

ten (PASCAL, p. 21). Het is als dusdanig het meest zeldzame element van de reeks 

der platiniden ( Rh, Pd, Os, Pt, Ir, Ru). 

Spijts zijn zeldzaamheid en zijn zeer hoge kostprijs vindt Ruthenium 

talrijke toepaSsingen, bv. als edel metaal, in legering met Pt, Toor de bereiding 

van magneetnaalden, als verharder voor pt~ bij de bereiding van corrosieresistent 

laboratoriumma.teria.al. Daarenboven worden de ox;yden gebruikt in ema1la, in pboto-

gra.phiache emulsies en.z ••• 

De voornaamste tot hiertoe bekende bereidingsmetodes van Ru-metaal, kun

nen als volgt samengevat worden (PASCAL) a 

- oxydatie van het uitgangszout tot het peroxyde (Ruo4), door behandeling met 

rokend mm
3 

of HClo
4

, of ook Na
2
o

2
, 

- destillatie van het pe~xyde, 

- opvangen van het RuO 
4 

in ROl, 

- droogda.mJ>en van de aldua verkregen ~pl~sing van Ru01
3
• _of een comple~e vel'-

binding ervan, 

- omzetten tot Ru-aetaal door verhitting in aanwezigheid van ~. 



• 
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Een nieuwe toepassing van ruthenium werd gevonden na "electroplatin~' ttz. 

na electrolytische afzetting. Het blijkt immers dat het ":t:utheneren" van metaalop

pervlakken een buitengewone weerstand verleent tegen corrosie. Daarenboven blijkt dat 

het "rutheneren" aanleiding kan geven tot een zeer zuivere Ru-laag, afgezet op een 

ander metaal. Na irradiatie kan dit preparaat gebruikt worden als stralingsbron in 

de radiotherapie. 

Het probleem van het "rutheneren" werd meer in het bijzonder bestudeerd 

door LIEI'ZKE en GRIESS • 

Voorproeven uitgevoerd door LIETZKE hebben aangetoond dat de nitrosozouten 

(nu(NO)(No
3

)
3 

of Ru(NO)Cl
3

) de enige gekende verbindingen zijn waarbij electrodeposi

tie mogelijk is. Proeven uitgevoerd met RuC1
3 

waren negatief zelfs bij een potentiaal 

van -1,20 volt, gemeten tegenpver een verzadigde calomelelectrode. 

GRIESS bereidt het verondersteld driewaardig nitrosocomplex door behandelint 

van RuC1
3 

met rokend salpeterzuur en evaporatie tot droog. Het gevormde nitrosozout 

wordt daarna apgenomen in HCl of ENO~, als naargelang men wenst het nitrosochloride 

of het nitrosonitraat te bekomen. 

De electrolyse wordt daarna uitgevoerd op een kopercathode, bij een span

ning begrepen tussen -0,5 en -1,5 volt, gemeten tegenover een verzadigde calomelelec

trode. 

De hierboven vermelde auteurs geven een rendement aan van de electrodeposi

tie, begrepen tussen 50 en 99 ~· 

Men kan zich afvragen of het mogelijk is deze electrodepositie als kwanti

tatief te beschouwen, om ze eventueel te gebruiken in analytische metodes of ook voor 

de recuperatie van Ru. 

Daarbij zullen wij twee aspecten van het probleem bespreken 1 

- de omzetting van een willekeurig Ru-zout tot het driewaardig nitrosocomplex9 

-de el~ctrolyse zelf. 



'· 
I. Omzetting tot het nitrosocomplex. 

PASCAL en GRIBSS vermelden dat een eerste en ·Onmisbare stap bij de af

scheiding van Ru van de andere platiniden erin bestaat de stof te behandelen en 

te verwarmen met rokend HN0
3 

of een andere sterk oxyderende stof teneinde het on

der de vorm van Ru0
4 

af te destilleren. 

Bij de latere omzetting van RuC1
3 

tot Ru(NO)Cl
3 

wordt opnieuw een behan

deling met rokend ealpeterzuur voorzien. Men kan zich afvragen welke verliezen, on

der vorm van RuO 
4 

daarbij zullen optreden alhoewel, -volgens FLE'l'CHER, de ni trosoveX"

bindingen een grote graad Yan stabiliteit bezitten. 

II. Electrolyse. 

Teneinde een beter inzicht! te 'bekomen -in het vern.chte rendement van de 

electrolyes en in .de mogelijke oorzaken van een onvolledige afscheiding, ie het goed 

vooraf de versobillende valentietoestanden van Ru na te gaan. 

1. Valentie 8. 

Het rutheniumperoxyde (Ruo
4

) wordt gevormd door oxydatie met rokend HN0
3 

of 

HC1o4. Ruo4 is een v~uchtige verbinding; deze eigenschap. wordt gebruikt bij de 

zuivering van het element. 

Zuiver Ruo
4 

is weinig stabiel en wordt onder invloed van het licht ontbonden, 

vermoedelijk tot Ruo
3

• 
Opgelost in alkalisch midden, geeft bet Ru04 aànleiding tot het zeswaardige ru

thenaat. 

2. Valentie 7o 
----------~-

Enkel de perrutbanaten van kalium en natrium zijn bekend. In waterige oplosáing 

wordt het perrutbanaat langzaam omgezet in rutheniumperoxyde en rutbanaat 1 

3· Valentie 6o 
--------------

Zeswaardig ruthenium komt voor onder vonm van natrium- of kaliumrutbanaat die 

nochtans in waterige oplossing langzaam ontbonden worden met vorming van ruthe

niumoxyde (Ruo2) en perruthenaat, dat op zijn beurt aanleiding geeft tot ruthe-



naat, met vrijstelling van rutheniunperoxj'de en, in een later sta4ium, zuurstof. 

4· Valentie 5. 

RuF
5 

wordt gevormd door inwerking van Br2 op rutheniummetaal. Het gevormde bromide 

wordt gemakkelijk omgezet tot RuF
5 

door fluorering. Deze verb~nding is niet stabiel 

aan de lucht. 

Volgens BASCAL is dit de voornaamste vorm waarin ruthenium voorkomt en waartoe de 

meeste twee- en driewaardige rutheniumverbindingen overgaan door spontane oxydatie. 

Ru4+ komt voor als vrij kation alsook gebonden in een komplex anion. Zo vermeldt 
' men de volgende typische verbindin~en : 

1< ... o.. ~L.o. et'( , 'Ru.. Colt) ClJ 

N1 (~"' F,) f-tL (Ru. ei, j N1 

Hz. { R"' (" 1-1 J ~t , ) 

PASCAL (JOLY, CLAUS) merkt op dat, door inwerking van NaN0
3

+Nalro
2 

op ruthenium te

trachloride uiteind,elijk een verbinding gevormd wordt met 1 Cl- minder en, in de 

plaats, een NO-groep. Door aanbrengen van deze NO-groep bekomt men tenslotte veel 

stalieler verbindingen, maar het ie niet duidelijk of deze NO-groep kwantitatief 

voorkomt ale kation, anion of als een neutraal radicaal. 

De valentie van Ru in de verbindingen 

Ru(NO)Cl3 en Ru(NO)(N03)3 
staat bijgevolg niet vast en zou zowel de waarde 4, 3 als 2 kunnen bedragen. 



Het zijn precies deze verbindingen die door GRIESS, LIETZKE en LITTLEJOHN werden 

voorgesteld als uitgangsprodukt voor het"rutheneren" van metaaloppervlakken. 

Vermelden rlj hierbij dat, volgens MARTm, in de verbinding Ru(NO)(NO')', het Ru 

voorkomt zowel als kation dan gebonden in een complex ion. 

Daarenboven kan PASCAL (blf• 95) moeilijk aannemen dat geen hogere va

lentievormen zouden ontstaan bij de behandeling van RuC1
3 

met ~okend salpeterzuur. 

In een meer recente studie vermeldt FLETCH11R de spontane overgang van 

het driewaardig nitrosocomplex tot een hogere valentievorm, waarin, zoals we ho

ger gezien hebben het Ru zowel kationisch .~la anioniaoh gebonden wordt. 

Nog &alrijke andere komplexe vormen van nitrosylruthenium zijn bekend 

zoals r 

HL r R .... (tv~ J fi..tr 7 
k L r f{'"'- ( N 0 ) U ( e z. "'f ) 1.. ] lt L 0 

1• Valentie 3o 

In de valentie 3 komt ruthenium zowel voor als vrij YAtion als gebonden in een ne

gatief geladen kamplex ion a 

RIA e{J 

N1 [1<'"" (l·ho) l3\r] 

H [ R~ ( t( l 0 ) ' Cl..., ] 

Analoge verschijnselen doen zich voor bij di- en monovalent ruthenium. 

Bij het a-waardig ruthenium zijn zdwel bekend het Ru-metaal als komplaxe nitrosyl

en carbonylverbindingen. 



"----;--------;----~·-----· ---

Bij overzicht van al dez~ eigenschappen stelt men dus een spontane over

gang vast van de hogere en de lagere valenties naar de vierwaardige vormo De toe

stand wordt nog meer ingewikkeld daar men vaststelt dat, in de voornaamste valentie

toestanden, telkens verbindingen voorkomen waarin het Ru zich als vrij kation ge

draagt ofwel voorkomt in een negatief geladen komplex iono 

BURNS bevestigt deze mening daar hij proeven mededeelt waarbij hij verdund 

RuU~ gelèid heeft over een reeks kationen- en anionenwisselende kolommen. Het Ru 

heeft hij ingedeeld in drie vormen 1 de ene kationisch, de andere anianiach en de 

dorde een niet geladen vorm. De eerste twee vormen werden vastgelegd op een overeen

komstige ionenwisselaar, terwijl de laatste vorm niet gef ixeerd werd. 

Wij menen dat deze verschillende gegevens laten besluiten dat, alhoewel 

electrolyse uitgaande van driewaardig Ru mogelijk is, men moeilijk een kwantitatie

ve afzetting mag verwachten op de catode. 

m. Proeven van LITTEIJOHN. 

LITTIEJOHN heeft de proeven van GRIESS hernomen a het catolyte bevatte het 

ruthenium nitrosochloride en het · an~yte wu ermede verbonden door een zuurbrug. De 

vloeistof in de zuurbrug verkreeg een duidelijke kleuring en, bij nader toezieht, bleek 

da-t deze te wijten was aan een vorm van ruthenium die op een anionenwisselaar kon wor

den gefixeerd. 

~es luit. 

. < 

Steunend op de litenituurgegevens mag men verwachten dat de electrolJee van 

driewaardige rutheniumverbindingen niet kwanti tatiaf zal zijn als gevolg van een moge

lijke ~rpontane overgang van de ene vorm van ruthenium in de andere. De driewaardige 

vorm, die beet geschikt schijnt te· zijn voor electrolyse,kan immers spontaan overgaan 

in een vierwaardige vorm. I8a.renboven kan, in eenzelfde Ru-verbinding (zelfde bJruto for

mule), het Ru gedeeltelijk voorkomen als vrij cation of gebonden in een complex anion. 

Alhoewel het electrolyseprocédé een bepaalde technische waarde bezit voor het 

afzetten van metallisch ruthenium menen wij dat het niet kan aangewend worden voor analy

tische doeleinden. Er dient tevens, in gewone technische toepassingen, met een verlies 

.van Ru rekening gehouden te worden, mede als gevolg van de noodzakelijke bereiding van 

het Ru(NO )c13 of Rn(NO )(No3)3 • • • ·-J . 
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lr'-l LE I DI NG. 

Het doe l van deze stud i e is op een ui tvoer i ge manier het probleem der 

radioaktieve effluenten te omschr i jven, zoa l s het z i ch binn en afzienbare tijd 

zal vo o rdoen, alsook de mi dde l en te bestuderen om een bu it enspo rig e besmetting 

van he t oppe rvl a kt ewate r en de omge ving de r nukleaire installaties te voorkomen . 

Inde rdaad , ten gevolge van de standvastige toename van het gebruik van 

radioisotopen, ook in het l andbouwkundig onderzoek, de v oorz i ene konstruktie van 

mee r de r e k r achtreaktoren, alsook he t herwerken en zuive r en van gebruikt uranium, 

wordt ee n e v enredig e toename de r radi oakt i ev e e ffluenten voorzie n. Weg ens de 

moge ! i jke schad e lijke invl oed op de openba r e gezond he i d, en voo r a l de sch ade

lij ke genetische gevolgen we rd dit p r oble em met de meest e zorg aangevat . 

In meerd e r e l anden word t e r, sedert ge ru i me tijd, gezocht naar tech-

nisch uitvoe rb are en ekonom i sch r endee r bare metodes voor de be hand e ling van alle 

moge i ij ke radi oakt ieve e ffluent en . 

Wij he bb e n gE:tracht ee n b i jdrag e:~ tot deze stud i e t e leveren waarbij 

w i j hoofdzake i ijk d e scheikundige e n de phys i kochemische me todes hebben onder

zocht e n, ten s l otte , i n de praktijk toege past . Te rloops wordt ook gebruik ge 

maakt van biologische met odes , a l sook evaporat i e , a l hoewel het onze bedoe ling 

niet is deze we r kw ij ze in deta il t e bespre ken . 

Ten slotte wordt ook naa r ee n oploss i ng ge zocht voor de uiteindelijke 

stockage of de stor·ting der radioaktieve konc e ntrat en . Daartoe word e n de moge

lij kheden nagegaa n van ins o lubi l is ati e de r akt i e v e konc e ntraten door menging 

me t i ne rt e , I aagsme I t e nde stoffen . 
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De studie van het probleem van het radioaktief afvalwater steunt vol

ledig op de produktie der effluenten enerzijds en de stortingsmogel ijkheden an

derzijds. De verhouding tussen deze twee faktoren levert een beeld van de alge

mene dekontaminatle waarnaar men zou moeten streven indien de aktieve '&taffen 

over alle effluenten homogeen verdeeld zouden zijn, en de voortbrengers ervan ge

lijkmatig over gans het beschouwde grondgebied verspreid. 

Dit gedee lte der studie wordt besproken In Deel I. 

In hoofdstuk I geve n wij, steunend op I iteratuurgegevens,een overzicht 

van de te verwachten eff I uenten van kracht reaktoren, 11 reprocess i ng"-1 nsta 11 a

ties, blologische toepassing der radioisotopen, enz ••• Met behulp van deze ge

gevens trachten wij vervolgens een overzicht te geven van het probleem der ef

fluenten, zoals het binnen afzienbare tijd in België mag verwacht worden. 

In hoofdstuk I I halen wij de moge! ijkheden aan van storting In de na

tuur : bovengrond, rivieren, riviermondingen, zee. Uit de I iteratuur leiden 

wij af dat een biologische koncentratie te verwachten valt bij storting In ri

vieren of in zee. Wij schenke n voornamei ijk de aandacht aan de storting in rl

vieren. Wij interpreteren daarbij de biologische en andere vormen van koncen

tratie als een vei I igheidsfaktor di e het aktiviteitsniveau aanzien! ijk kan doen 

afnemen voorateer het water door de mens opgenomen wordt. De tijdelijke weer

houding in het rivierbed i3 een borg voor de natuurt ijke afname der aktivlteits

koncentratie. Het vastleggen in het rivierbed sluit nochtans ook het gevaar in 

voor een opname der gekoncentreerde af~a lstoffen in een biologische cyclus. 

Om deze reden stel ten wij voor voorlopig a l Ie rivieren aan het regime der drink

watertolerantie te onderwerpen en de onmiddel I ijke omgeving ervan tevens onder 

voortdurende kont ro Ie te houden • 

Deel 11 is volledig gewijd aan de behandelingstechnieken. 
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Hoofdstuk I schetst een overzicht der bestaande metodes. Bij de in

leidende literatuurstudie hebben wij opgemerkt dat reeds een betrekkei ijk aan

tal metodes werden beschreven maar er bleek voornamei ijk een gebrek te zijn aan 

nauwkeurige informatie voor de oplossing van specifieke problemen. Op het 

ogenblik, dat wij onze studie hebben uitgevoerd, waren eveneens weinig prak

tische uitbat ingsresultaten bekend. Daarom hebben wij voor de phosphaatmetode 

enkel praktische behandel ingsresultaten verzameld. Wij hebben de ferrosulfaat

metode vol ledig bestudeerd en uitgewerkt voor de verwijdering van radioaktief 

ruthenium en de koperferrocyanide-metode aangepast aan meer praktische behande

l ingsomstandigheden, voornamei ijk voor de verwijdering van radioaktief cesium. 

Enkele andere metodes werden eveneens in het kort beschreven. Ten slotte heb-

ben wij, eveneens proefondervindelijk, de interferentie bepaald van kemplexeren

de stoffen en wij he bben de middelen gevonden om deze storing tot een minimum 

te beperken • 

In een tweede hoofdstuk hebben wij een aantal scheikundige metodes 

uitgewerkt tot een praktisch behandel ingssysteem, met een kapaciteit van 

15m3/uur. Wij hebben daarbij gebruik gemaakt van bestaande bezinktechnleken. 

Daarmede aansluitend geven wij eigen be handel ingsresultaten en wij vergel Ijken 

deze laatste met de laboratoriumresultaten, bekomen in gel ijkwaardige omstan

dlgheden. 

In hoofdstuk I I I bespreke n wij de metodes voor verdere koncentratie 

van het, bij de behandeling, afgevoerde scheikundig si ijk. Na een eigen onder

zoek over de filtratiemogelijkheden besluiten wij tot de noodzaak van vooraf

gaande destruktie van de kolloTdate natuur van het si ijk. Wij doen dit door 

bevriezing, gevolgd door een langzame ontdooi lng. Een ekonanische studie, die 

wij op dit gebied hebben uitgevoerd, besluit eveneens tot de uitvoerbaarheid 

der bevriezing. 

In hoofdstuk IV bestuderen wij de moge! ijkheden der lonenwisseling. 

Uit een I iteratuurstudie besluiten wij tot het belang zeer goedkope lonenwisse-
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laars te gebruiken van organische natuur, wegens de moge! ijkheld deze laatste 

te verassen na gebruik. Wij hebben in eerste plaats proefondervindelijk de 

bruikbaarheid van houtmeel onderzocht en besloten tot het nut meer ontbonden 

materiaal te gebruiken. Wij zijn daarom overgegaan tot het onderzoek van 

I igniet. Wij hebb e n daarbij het belang der voorbehandeling nagegaan en ook de 

invloed van vreemde ionen bestudeerd. Steunend op de bestaande ionenwissel ings

teorieën hebben wij proefondervindelijk de evenwichtskonstanten der voornaamste 

radiolsotopen tegenover de voornaamste scheikundige onzuiverheden bepaald. 

De kinetische f aktoren werd e n eveneens bestudeerd, Uit deze gegevens lei-

den wij ten slotte de ideale gebruiksvoorwaarden van het I igniet af. 

In hoofdstuk V beschrijven wij pi lotproeven,die wij met I igniet uitge

voerd hebben. Wegens talrijke praktische voord e len hebben wij besloten ligniet 

te gebruiken in een horizontale centrifuge • Wij delen onze uitbatingsresulta

ten mede en wij bespreken het praktisch belang ervan. Wij trachten eveneens 

een aansluiting te vinden tussen onze resultaten en de dekontaminatie, die teo

retisch te voorspellen was. 

In hoofdstuk VI geven wij ten slotte het vol ledig behandelingsschema, 

dat wij uitgewerkt hebben voor de verwijdering van gemengde fissieprodukten,en 

geven eveneens een ekonomische studie van het geheel • 

In hoofdstuk VI I bespreken wij de jongste moge! ijkheden der ionenwis

selaars en voornamei ijk de afvalprodukten der ionenwisselaarsprodukt ie. Wij 

hebben deze stoffen eveneens in de centrifuge afgezet en de exploitatieresulta

ten worden medegedee I d • 

In hoofdstuk VI I I delen wij de resultaten mede, die wij bekomen heb

ben door biologische filtratie. Daarop steunend, a lsook op enkele I iteratuur

gegevens, besluiten wij tot de onzekerheid van dergelijke metodes. 
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In hoofdstuk IX brengen wij een persoon! ijke opinie voor nopens de be

hand e l lng der effluent e n, afkomstig v an kl e inere laboratoria en wij stellen een 

kleine behand e l ingsinst a ll atie voor. Wij bes luiten nocht ans, dat, waar mogelijk, 

dient gestree fd te worden naaronmi ddellijk vervoer naar een central e behande-

I ingsinstallatie. 

Deel lil handelt over de uiteinde! ijke st ockage o f storting van het 

radioaktief konc e nt r aat • 

Het overzicht van de I iteratuur der best aa nde praktijken in hoofdstu k 1 

leidt ertoe de stof om te zetten in een v ast e, v e rvoe rb a re vorm, met, eventueel, 

een bescherming deronmiddellijke omgeving t egen te hoge stra ling. 

In hoofdstuk I I bespreken wij een eigen uitg ewerkte t echni ek, d i e e rin 

bestaat het r adioaktief koncent raat te vermengen met I aag sme I t en d , i ne d mat e

riaal, ten einde de oplosbaarhe id te v e rmin::Jeren. Wij be perke n ons hie r b ij t o ·~ 

een aanh a len v an onze l aboratoriumresultaten. Wij besluiten tot de b r uikbaar-

held van deze techniek voor de stockage v an l aag- en middelmatig-aktie ve ko nc en

traten, d .w.z. voo r zover het rad i oakti e f preparaat ge e n aanzi en! ijke wa r mt ehoe 

veelheid uitstraa lt. Deze technrek leidt tot een bijna voll edig e ins o lubi I isa

t ie zodat de beschermingsmaatregelen bij de uiteinde! ijke stock age aanz i e n! ijk 

kunnen vereenvoudigd wo rd en. 

* * * 
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DEEL I. 

VOORTBRENGST VAN RADIOAKTIEVE EFFLUENTEN 

EN STORTINGSPROBLEMEN. 

INLEIDING. 

De ontwikkeling der kernenergiebedrijven in België, zowel onderzoeks

reaktoren, krachtreaktorenen aanverwante industrieën als het gebruik van ra

dioisotopen in de industrie, biologisch onderzoek en geneeskunde, veroorzaakt 

een steeds stijgende voortbrengst van radioaktieve effluenten, in volume en ak-

tiviteitsniveau. 

Bij het s.c.K. te Mol is thans een eerste onderzoeksreaktor in werking 

sedert 1956. Een hoge-flux-onderzoeksreaktor alsook een kleine krachtreaktor 

zijn in aanbouw en hun krit i kal iteit wordt verwacht voor 1960. De universitei

ten (Gent en Lovaniuml interesseren zich voor de bouw van kleine proefrcaktoren. 

Ook de private nijverheid bereidt een krachtreaktorprogramma voor (Givet, Moi ••• J. 

Onderzoeksreaktoren van het type BRI en BR2 betekenen een enorme kapa

citeit van radioisotopenproduktie. Het gebruik van deze laatste stijgt zeer 

snel in de geneeskunde, het landbouwonderzoek alsook voor industriële toepas

singen. Krachtreaktoren van het type BR3 zullen in normale omstandigheden be-

trekkei ijk weinig radioaktieve effluenten voortbrengen maar de gevormde fissie

produkten dienen, na een bepaalde tijd, van het onverbrande uranium of pluto-

nium afgezonderd -t:e worden door dissolutie en extraktie. 
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Daarenboven kunnen de fissieprodukten reeds gedeeltelijk in de reaktor vrijge

steld worden bij een eventuele beschadiging der b~andstofelementen. 

Het is duidelijk dat al Ie voo~tgebrachte radioaktlviteit, zowel binnen 

in de reaktorelementen als in speciaal bestraalde preparaten, na een mln of meer 

lange verouderingsperiode, in de natuur gestort of opgeslagen zal worden Elke 

storting betekent een potentieel of rechtstreeks gevaar waaraan door positieve 

middelen, koncentratie of insolubilisatie, kan verholpen worden. 

Ten einde de gestelde problemen naar waarde te kunnen schatten en een 

gezonde oplossing te kunnen voorstellen is het eerste deel van deze studie ge

wijd aan de voortbrengst van radioaktieve effluenten en hun gedrag in de natuu~ 
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Hoofdstuk I. 

VOORTBRENGST VAN RADIOAKTIEVE EFFLUENTEN. 

I. REAKTOR EN. 

Het is zeer moeilijk zich een nauwkeurig beeld te vormen van het af

valprobleem van reaktaren en krachtreaktor-en in het bijzonder. Het aktiviteits

niveau en het volume der effluenten hangt immers af van talrijke faktoren : 

-aard van de reaktor : water- of gasgekoetd, 

aard en temperatuur der brandstofelementen bekleding met roestvrij staat, 

zirkonium of aluminium, suspensies, 

-principe der uitbating : toegelaten lekken der brandstofelementen, 

- neut ronenf I ux, 

-regeneratie der waterzuiveringssystemcn. 

Gezien het zeer komplexe karakter van het probleem zullen wij ons in 

dit gedeelte der studie beperken tot de bespreking van een wel bepaald en reeds 

betrekkef ijk verspreid type reaktor, namelijk de P.W.R. '* 1 • 

Het P.W.R.-type zal besproken word e n in normale uitbatingsomstandighede n alsook 

na belangrijke lekken der brandstofelement e n. 

Pressurlzed Water Reactor, 
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l.I. Algemene beschrijving !fig. I l. 

In de P.W.R. bestaan de brandstofelementen uit een laag aangerijkt 

uranium of uraniumoxyde, ingesloten in een roestvrij-staal- of zirkoniumomhulsel. 

Deze elementen worden geplaatst en gefixeerd in het hoogdruk-reaktorvat. 

De brandstofelementen worden gekoeld door een primaire waterstroom, die op zijn 

beurt door een secundaire watercyclus afgekoeld wordt. Oe secundaire cyclus is 

de "stoomcyclus" en drijft de turbines aan. 

De aktieve stoffen in het primaire koelwater komen voort van 

- irradiatie der scheikundige onzuiverheden van het water, 

-erosie en oplossing der korrosieprodukten, 

-diffusie van fissieprodukten doorheen het metalen brandstofom~ulsel, als-

ook rechtstreekse oplossing der fissieprodukten na beschadiging van het 

omhulsel. 

Ten einde een overdreven ophoping van radioisotopen in de primaire 

cyclus te vermijden, alsook om het water steeds bij de gewenste zuiverheids

graad te houden, wordt het primaire water, na afkoeling, voortdurend geleid 

over een stel ionenwisselaars. 
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Spijts de kontinue zuivering van het primaire koelwater, stelt men 

er, in normale omstandigheden, een aanzien I ijke besmetting vast (tabel IJ [60]. 

TABEL 1. 

FISSIE- EN KORROSIEPRODUKTEN IN HET KOELWATER VA N DE P.W.R • 

....................... , ............ ............. ..... ...... .. .... ..................... ....... ......... ..... .................. ............. "''"" ' ''""'" . . 
Aktiviteit ge- I Aktiviteit na I 
durende de wer- !, 45 dagen koe-

lsotopeng roep. 
, k I ng van de I I i ng (!..tc/mI J. 

I , reaktor (!..tc/mI J. l 

t 
! 
I 

!''''''''''' ......................................................................................................................................... .............................. ....... ...... ··· ···············+·········'·"''''''''''''''''''"''''"'''''''' ....................... : .................... ,,,,,,_.,,,,,.,,,,,,,,,,_,,,, ................ l 

I 
I 

csl37 csl38 csl39 , , 

Ba141 

y90 y91 y92 y93 y94 La140 La141 cel41 , , , , , , , 
cel43 

1 
cel44 

1 
Prl43 

1 
Pr144 

1 
Pr 145 1 Prl46 

Rul03 1 .Rul05, Rul06 , Rh I 06 

zr95 
1 

zr97 1 Nb95 , Nb96 
1 

Nb97 
1 

Nb98 

Mo99 , MoiOI Mol02 Tel31 Tel32 
1 1 , , Tel34 1 Te lOl 

8 r84 1 I 3 I I I 33 I I 34 I I 35 
1 1 1 1 

Totaal 

Gasvormig 

Ni et-v I uc ht i g 

I, 89 x to-l 

7,2 x lo-3 

2179 x 10-4 

2, 16 x 10-3 

1,54 x lo-3 

3,82 x 10-2 

2159 

5 65 x lo-3 
1 

10162 

13153 

10,62 

1,2 x lo-3 

I 1 15 x 10-4 

3,97 x 10-5 

71 12 x 10-:-6 

31 I x lo-5 

5 x lo-7 

I 19 x 10-4 

4,46 x lo-5 

x 10-2 

6196 x lo-2 

r 
!. 
.l 
i 

~ 
1 
.! 
:! 
.; 

6, 80 x 1 o-2 j 
• 

2, 91 I, 6 x I o-3 ·I 
L. , . ........... ~················· .. •• ••••••••••••••• •••••••••• .. ······-··· · .. •• ••• •••• .. •• •• ..... . ................. . ............. .............................. ... ..................... _ ... . ............ ......... ... . .. 4 ....... ....................... ,_,,,,., ... _,., ........... .................. ~ .................................................... ................. } 

-tR. L. H. G.nt 
BiblietheM 1 
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1.2. Effluentenvoortbrengst bij een P.W.R.-reaktor. 

a) Normale uitbatin~. 

De voortbrengst van radioaktieve effluenten bi ijft, in normale om

standigheden, beperkt tot monsternamen, mog e I ijke l ekken bij pompen, warmtewis

selaars en afsluiters van de primaire cyclus. Nochtans, na elke uitbatings-

per i ode (b.v. I jaar l di enen de b randstofe Iementen vervangen te worden wat ge

paard gaat met een volledige spoeling der primaire cyclus, een injektie van 

boorzuur ten einde de reaktor subkritisch te houden tijdens het herladen, en 

ten slotte een nieuwe en volledige spoe ling. 

Daarenboven worden de verbruikte brandstofelementen opgeslagen on-

der water voor verdere koeling en veroudering. 

Het geheel van deze bewerkingen heeft te Shippingport geleid tot 

de volgende maandelijkse kontaminatie der effluenten !Tabel 2l [7]. 

TABEL 2 

RADIOAKTIEVE KONTAMINATIE DER EFFLUENTEN VAN DE P W R. TE SHIPPINGPORT. 

November 174,03 50, 15 742, 18 

·························· .. ... i ' 
······ i····· ........................................................... ; 
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De exploitatieresultaten van Shippingport bewijzen duidelijk dat, bij 

normale uitbating van een P.W . R.-krachtreaktor, de radlaaktleve effluenten geen 

belangrijk probleem stellen. 

De ordegrootte v an deze resu I taten, a I sook de s amenste I I i ng van het 

primaire koelwater, worden bevestigd voor andere reaktoren, waaronder ook 

hoge-f I ux-onderzoeksreaktoren [93] • 

b) Ejjluentenvoortbrenfst bij belanfrijke lekken der brandstofelementen. 

Wegensmogelijke plaatse! ijke oververhitting der brandstofelementen, 

konstruktiefouten en korrosie, kan, in sommig e omstandigheden, bepaald brand-

stofmateriaal rechtstreeks in ·kontakt komen met het koe lwater zodat een gedeelte 

der gevormde fissieprodukten in het koelwater wordt vrijgesteld . 

Zelfs bij belangrijke lekken is het niet steeds mogelijk de reaktor 

onmiddellijk stil te leggen, voornamelijk wanneer de kernenergie een belangrijk 

gedeelte der e lektriciteitsprodukti e zou vertegenwoordigen. Bij het ontwerpen 

van kracht reakto ren en hun insta I I at i es voor de behande I i ng der eff I uenten di ent 

met dergelijke uitb atingsvoorwaarden rekening gehouden te worden. 

Voor de eerste Belgische krachtreaktor IBR3l heeft men aangenomen 

dat ten hoogste 

element 0,1 tot 

%der brandstofelementen lekken zouden vertonen en dat per 

%der fissieprodukt e n zouden vrijgesteld worden [95] • 

Er werd tevens berekend dat in een dergel ijk geval en na I jaar werken van de 

reaktor , de maximumradioaktiviteit 130 I.J.c/ml zou bedragen, samengesteld uit 

gasvo rmige en opgeloste radioisotopen. Na doorgang door de ionenwisselaars zou 

de radioaktiviteit nog on geveer 15 /.l.Ciml bedragen. 

Steunend op deze geg evens alsook op het uitbatingsschema kon de 

volgende effluentenproduktie worden gesc hat : 
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lekken van de primaire cyclus, ledigen van 
de cyclus, monst e rn amen, gaszuiverings
condensaat 

naspoelen end e kontaminere n van de pri
maire cyclus, stockagekanaal ... 

-verscheidene zwak-aktieve e fflu enten 

TotaaI 

1.3. Algemeen re akt o rprobl eem . 

Volume/maand 

30 m3 

30 m3 

500 m3 

--------
560 m3 

Aktivit./maand 

30 curie 

0,3 curie 

curie 

------------
3 I, 3 curie 

Voo rtgaande op de gegevens v an Shippingport, v oo r norma le uitbating, 

en de berekende ho evee lheden a fkomstig van BR3 bij mogelijke reaktorincidenten, 

is het moge I ijk het re aktorprobl ee m te omsc hrijven, zoals het zich in België 

in een nabije t oe komst zal voo rdo e n 

Me n dient daarbij vo lgend e voo ruitzicht e n in aanmerking te nemen : 

terwij I de ene rgi e van BR3 s l ec hts 12 MW bedraag t is de meest waarschijn

I ijke e ne rgie voo r de t oe komstig e krachtre aktoren ongeveer 150 MW. 

binnen 10 à 20 jaar zullen 10 de r ge lijke centrales in we rking zijn. 

de effluent e nprod ukti e i s ni et r echt ev enredig met de energie van de reak

tor, zij hangt in ee rst e plaats a f v a n het geka rrodee rd e oppervlak, het 

type der brandst ofe I ement en , enz... Er wo rdt d aa r om aanvaard dat een 

150 MW-centrale ongeveer 6 maa l zoveel effluenten zou v oo rtbre ngen als 

de 12 maa l zwakkere r eakto r BR3. 

-niet a lle re aktare n zullen t e rz e lfd e r tijd belangrijke lekke n vert o ne n in 

de b randst o fe Iementen • Wij ve r onderst e I I en dat dit sI echts za I opt reden 

in 10 % de r gevallen. 

Hiermede rekening ho udend v e rwacht e n wij binnen 10 of 20 j aar, ee n 

60 maa l groter vo lume effluenten e n een slechts 6 maa l hog e r aktiviteitsniveau 

dan verwacht wordt voo r de r eakt o r BR3 • 
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lekken van de primaire cyclus, monst e r
namen, gaszuiv e ringskondens a ten 

naspoelen endekontamineren va n de pri
ma ire cyclus, stockagekanaal ••• 

-verscheidene zwak-aktieve effluenten 

Totaa l 

Volume/maand 

1. 800 m3 

I .800 m3 

30.000 m3 

33.600 m3 

A kt i vit. /maand 

180 curie 

1,8 curie 

6 curie 

187,8 curie 

Wij geven t oe dat deze gege ve ns slechts een betrekkei ijke waarde be

zitten; zij leveren echter ee n gedachte va n de uitgebrei dhe id va n het probleem, 

rechtstreeks gest e ld doo r de ontwik ke ling van de toepassingen van de kernener-

g ie i n Be I g i ë • 

Voe ge n wij hieraan t oe dat er tot nog toe niet gesproken werd over 

de moge lijks enorme hoev ee lh ede n r ad io isotope n gefixeerd op de ione nwisselaars. 

Gezien hun zeer hog e specifieke radioak tivit e it zullen zij niet geregenereerd 

word en maa r a ls dusdanig gestockeerd . Dit probleem wordt verde r be hand e ld in 

Dee I. 11 I • 

2. REPROCESSING-EFFLUENTEN. 

Bij de irrad i atie der bra ndstofel emen ten in een kernreakt o r ontstaan 

spl ijtingsprodukt en , d i e , gezie n hun ak ti eve doorsnede, z ich gedragen als reak

torgiften, d.w.z. de verderesplijting va n uranium en bijgevolg de energiepro

duktie be lemmere n. Na een ze ke re tijd, afhankelijk van het reaktortype, dienen 

de fissieprodukten bijgevo lg a fg escheide n te worden 

Daartoe worden de brandstofelementen opge lost in HN03 , U en Pu geëx

traheerd me t tributyl,.nosphaat e n ve rd e r gezuiverd. De fissieprodukten bi ij

ven achter in de salpeterzure o pl oss in g . 
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Het programma van herbe handeling in Belgiê of z ~ lf~ in Europa is 

moe i I ijk te bepa I en • Wij kunnen ons enke I steunen op de hu i di ge vo o ruitzichten, 

die erin bestaan een fabriek o p t e richt en met ee n jaa rlijkse kapaciteit van 50 

tot 100 ton uranium, met een maximumaanrijking van 5%. 

2.1. Sterk-aktl e ve e ffluenten. 

Volgens RODGER en FINEMAN [76] wo rden de volgende hoeveelheden lang

levende fissieprodukt en voortg ebracht per jaa r en per MW reaktorenergie : 

................ 

ls ot oo p Halveringstijd curie /jaa r/MW 

zr95 65 dagen 12 x 102 

cel44 290 dagen 10 x 102 

Rul06 I j aa r 8 x 102 

Pm 147 2,26 jaar 770 

sr90 25 jaa r 780 

csl37 30 j aa r 736 

Tc 99 5 x 105 jaa r 0' 18 

De specifi eke r ad i oaktiviteit v a n het eerste s a lpeterzure extrakt 

zou ongeveer 0,3 c/cm3 bedragen [63]. Vanzelfsprekend kan in dit gev a l, v an 

storting geen spraa k zijn De effluent en wo rd en daarom in roestvrijstalen en 

gekoelde tanks opgeslagen. Een st ockage van deze radi o isot o pen in opl osbare 

vorm betekent nochtans een voo rtdurend potentieel gevaar voor de omgeving. 

Om deze reden wordt thans gewerkt aan insolubilis ati eme t odes door insluiting 

in glas [34] o f cerami e k [67]. 

Bij deze met odes wo rdt nocht ans geen 100% inso lubi I isatie bekomen 

Zo spreekt DURHAM [34] van ongeveer 5 x lo-6% elutie per d ag uit glas ter-

wij I de elueerbaa rheid van de aktieve stoffen uit c e r am i ek engevee l 
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7 x 10-4 % per dag bedraagt [67]. Daarenboven stellen de inso lubilisatiemeto

des grote problemen van gaszuivering ten gevolge van de vluchtigheid van Rul 0 6 

en cs 13 7 

Een andere op l ossing v an het probleem zou erin bestaan de radioisoto-

pen met lange halveringstijd scheikundig af te zenderen, waarna deoverblijvende 

vloeistof na een korte stockageperiode zou kunnen gestort worden Te Hanford 

[14] werd daartoe een metod e ontworpen waa rbij csl37 neergeslagen wordt met 

Ni 2Fe(CNl 6 en Sr90 met ca3 (P04 l 2 • Daarbij wordt een dekontaminatiegraad beko

men van ongeveer 99 %. Een eerste nadeel van deze metode I igt in de massieve 

koprecipit atie van zeldzame aa rd e n met het s r 90 , In de tweede plaats wordt 

door RODGER (76] het nut van de metode in twijfel getrokken daar zij niet veel 

verandert aan de stockageduur van hetoverblijvende effluent. Indien als kri-

terium wordt aangenomen dat het radioaktief effluent, verdund tot I kubieke 

mijl [62)[63], de toleranti ekoncentrati.e niet mag overschrijden, is de stockage

duur in de tabel hiero nder aangeduid. 

TABEL 3 

INVLOED VAN HET OVERBLIJVEND Sr90 OP DE MOGELIJKHEID 

HET REPROCESS I NG- EFFLUENT TE STORTEN. 

(Akkumulatieperiode v an 50 jaar; de fissieprodukten zijn afkomstig van een 
reakt o rp r og r amma van 2, 2 x 106 MW) 

0 

0,00001 

0,0001 

0,001 

0,01 

O, I 

I 

10 

100 

De kont aminatiefaktor 

107 

106 

105 

104 

103 

102 

10 

I 

13 aar 

13 jaar 

90 jaar 

180 jaar 

270 jaar 

360 jaar 

450 jaar 

540 jaar 

630 jaar 
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Daaruit kan wo rden afgeleid dat de dekont aminatiefa ktor 105 of 106 

zou moeten bedragen vooraleer de verwijdering van sr9° het stockageprobleem 

aanzien! ijk zou kunnen vereenvoudi gen. 

Wij we rken thans een werkwijze uit welke zou toelaten sr9° te verwij

deren bij middel van min e rale ionenwisselaars, eventueel gevolgd door een 

scheikundige flokkulatie. Er wordt gehoopt op deze manier een totale dekenta

m i natiefaktor van minstens I o5 te be komen • 

2.2. Zwak- en middelmatig-aktieve effluenten . 

Het U- en Pu-extrakt (T.B.P.*J heeft niet onmidd e l I ijk de gewenste 

zuiverheidsgraad en wordt nog verd e r gespoeld met een HN03-oplossing ten einde 

de laatste fissieprodukten t e verwijderen. Da.a rnaast dienen de installaties 

van tijd tot tijd gedekontarnineerd te worden. 

Bij deze en andere bewe rkingen wo rden effluenten voortgebracht, met 

merkel ijk lagere specifieke aktiviteit, maar waarvan de radioaktiviteit 0, I % 

der totale fissieprodukten ka n vert ege nwoordige n. Voor ee.n kleine reprocessing-

installatie betekent dit een effluent met ongeveer 1.000 curie per dag . 

Ten slotte dient men nog rekening te houd e n met een zeer groot vo

lume eff luent met betrekkei ijk lage specifieke aktiviteit en waarvan volume en 

aktiviteit minder afhankelijk zijn van de hoeveelheid verwerkt uranium. Zij 

zijn immers afkomstig van dekontaminatie van pe rsoneel, kuiswater, koelwater, 

e.d. 

------------------------------------------------------------------------------

* tributyl phosphaat • 
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3. EFFLUENTEN AFKOMSTIG VAN LANDBOUWKUNDIGE OF ANDERE BIOLOGISCHE ONDERZOEKINGEN 

EN GENEESKUNDIGE TOEPASSINGEN. 

In biologische onderzoekingen alsook in geneeskundige toepassingen 

maakt men gebruik van een uitgebreide reeks radioisotopen 1 in oplossing ofwel 

in vaste bronnen. De huidige isotopenleveringen 1 uitgevoerd door het SCK te 

Mol bedragen thans ongeveer 100 curie per jaar hetgeen tegenover 1958 een ver

meerdering van 25% betekent [22]. Als voornaamste radioisotopen kunnen we 

vermelden : 

rl31, p32
1 

s35
1 

H3, Aul98
1 

Br82
1 

Na24
1 

csl37
1 

Hg203
1 

Mn56
1 

Sr90
1 

c 0 60
1 

Cl36 cel41 ca45 Ni63 p0 210 Ba133 Cl38 T1204 sr89 zn65, K42. 
I I I I I I I I I 

Deze elementen vertegenwoordigen slechts ee n gedee.te der totaal verbruikte 

isotope n daar nog steeds een aanzi e nlijke hoev ee lh ei d radioisotopen, voorname

lijk langlevende, wordt ingevoerd, b.v. cel44, Sr90, csl37 , Sr89, Rul06 ... 

De ze radioisotopen worden verdeeld over een groot aantal klinieken en onder-

zoekslaboratoria en worden vroeg of laat, na een min of meer lange verouderings-

periode, als onbruikbaar aa nzien. Op dat ogenblik stelt zich dan het stortings

prob Ie em • 

De radioisotopen, gebruikt in geneeskundige toe passingen, worden 

meestal afgescheid e n met de urine maar worden, gezien de relatief korte levens

duur, gestort na een voldoe nde lang e verouderingsperiade 

In het biologisch, en meer in het bijzonder, in het landbouwond e rzoek, 

worden langerleve nde radioisotopen verbruikt en worden teruggevonden in : 

De radioisotopen zijn er, naargelang hun sch e ikundige natuur, min of 

meer st e rk op gebonden. Bij de studie van de opname van Sr90 uit be-

smette grond, dient na het beëindigen van de proef, de voedingsbodem 

met speciale zorg verwijderd en uiteinde! ijk geborgen te worden ; 
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- gekontamineerde gewassen : 

Slechts een zeer klein gedeelte van de gekontamineerde proefgewassen 

wordt gebruikt voor analyse, het grootste gedeelte ervan wordt verder 

niet gebruikt en dient vei I ig verwijderd te worden i hetzelfde geldt voor 

eventueel gekontamine e rde I ijken i 

ge kontamineerde effluenten : 

Het uitvoeren van verdunningen, absorptie- en elutiestudies brengt nood

zakelijk betrekkelijk grote volumin a radioaktieve effluenten voort, ge

kontamineerd met de bestudeerde radioisotopen, b.v. Rul06, sr90, Sr89, 

Cs 137 ... 

Deze onderzoekingslaboratoria zijn a l dan niet aangesloten op een 

riooln et. Indien niet aangesloten, leiden zij tot een onvermijdelijke konta-

minatie van het grondwater i indien wel aangeslot e n, tot een besmetting van het 

rioolnet, vorming van r adioaktieve afzettingen en ook een moge! ijke kontamina-

tie der gemeent e lijke waterzuiveringsinst a llatie. 

Wij wezen hierboven op de moge! ijke gevaren. Dit spruit voornamei ijk 

voo rt uit de belangrijke spreiding der isotopeng e bruikers over het ganse grond-

gebied Dit bemoei I ijkt elke officiële kontrole e n, gezien het relatief gering 

belang van elke e ffluent e nproducent, wordt behand e ling weinig e konomisch wegens 

de geringe kapaciteit van elke inst a l lat ie 

De vei I igheidsmaatregelen dien en dus enerzijds voldoende uitgebreid 

te zijn maa r een overdreven toe passing ervan zou leiden tot een beperking van · 

het isotopengebruik, wat zeker niet gewenst is 

Steunend op de voorgaande redenering stel I en wij de volgende prin-

c i pes voo r : 

I. Het to ege paste aktiviteitsniveau in de laboratoria te beperken tot het 

noodzakelijk minimum. 

2. In de mate van het mogelijke, ko rtlevende radio isot open te gebruiken. 
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3. De verantwoorde! ijkheid over de afva lb ehande ling o f verhandeling op een 

gevormde persoon te doen berusten 

4. Het radioaktivit e itsniveau van de gestorte effluenten van het labo--. 

ratorium tot de drinkwat e rtolerantiedosis te beperken. 

5. De vaste afvalstoffen te verzamelen, de effluenten afzonder! ijk te ver-

zamelen, te kontroleren, te sto{ ten of te behandelen. De behandeling er

van zal besproken worden na het overzicht der moge i ijke behandel ings

metodes. !Deel 11. Hoofdstuk IXl. 

6. Alle radioaktieve koncentraten uiteinde! ijk in een centrale insteil ing 

samen te brengen voor storting o f st ockage in gekontro l eerde omstandig -

heden • 

Het is moei I ijk deze redenering door absolute cijfers te staven daar 

elk probleem afzond e r! ijk e n individueel dient behandeld te worden. De aan

dacht dient nochtans gevestigd te wo rd en op het probleem en op de noodzakelijk-

heider bij elke isotopengebruiker de nodige zorg aan te besteden 

Ter i I lustratie van wat het probleem kan word e n in België, geven wij 

hierna de isotopenverdeling in de USA [77]. Van augustus 1946 tot november 

1958 werden er 437.000 curies verdeeld over 4 . 426 verbruikers, name i ijk : 

medische instituten 

universiteiten 

industrieën 

onderzoekslaboratoria 

andere instituten 

4. ANDERE VOORTBRENGERS. 

1954 

260 

1463 

639 

110 

Er zijn nog verschi I lende andere vo o rtbrengers van radioaktieve ef

fluenten bekend, waarvan men zich in enkele geval I en, nog maar sinds geringe 

tijd rekenschap geeft : 
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4. I. Phosphaatproducenten : 

Ph osphaat e rtsen zijn dikwijls uraniumhoudend. Het uranium wordt met 

het afvalwater afgevoerd. 

4 . 2 . Radiumproducenten. 

4 . 3. Mechanische en metallurgische verwerking van brandstofelementen : 

De weinige gegevens op dit gebied beschikbaar, wijzen o p betrekkei ijk 

geringe hoeveelheden aktieve stoffen, in curie uitgedrukt, wanneer het gaat 

over de verwerking van natuur! ijk uranium [48] • Dit probleem zal nochtans zeer 

belangrijk worden wanneer plutonium op grote schaal za l gebruikt worden als 

reaktorbrandstof • Gezien nochtans de hoge waarde van pI ut on i um en de geringe 

schaal van toep as sing, is het moei I ijk nu reeds vooruitzichten te o pperen op 

dit gebied 

5. TOTALE STORTINGEN. 

Uit hetgeen voo rafgaat vo lgt dat de e ffluentenvoortbrengst van wel 

bepaalde geplande inst a llaties met een betrekkelijke graad van zekerheid kan 

voo rspeld worden. Daa rent ege n is het opmaken van een "behandel ings- en stor

tingspolitiek" op lange termijn niet moge lijk zonder een nauwkeurige "planning" 

van kernenergieproduktie en een programma betreffende het aanwenden van radio-

i se topen • De aangegeven cijfers en de bereke nde waarden di enen dan enke I ge

ïnterpreteerd te wo rden a ls een eerste schatting 

Tabel 4 geeft een samenvatting v an de effluentenproduktie in de ver-

ond <o rst e l I ing dat reaktaren zullen geïnstalleerd zijn voor een totale energie 

van 1500 MW; d ;:-.t , per j aa r, 50 tot 100 ton I icht aangerij kt uranium ter plaatse 

zal he rzuiv e rd worden ; dat bij de l andbouwkundige onderzoekingen en de genees

kundige toepassingen 500 curies zullen di e nen gestort te worden per jaar e~ ten 

slotte d at de effluentenvoortbrengst van het studiecentrum te Mol zal verdubbeld 

zijn • 
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TAB EL 4. 

VERWACHTE JAARLIJKSE EFFLUENTENVOORTBRENGST IN BELGIE. 

Effluent i ~=~~~~;~~:~;:::~,~ ~i=;· i ~:i~K~···~ ···~:· ·I · ·~·i· ·~:·~:~··:,~:.,, .. -··········~~~·::·~ · ·· ·~ ····-········ · ·~ 
j . I geneesk.! 1vv 

······································· ................................... ··············"""····· ............ !. ......... ................... 1,: ·- ... ········ j, " ) . .. . .. ......... . .. . . .. .. i .............................. , ....... ······ ..... ... ' ..... ! 
Zeer sterk aktief 

-volume (m3 l 

-aktiviteit (cl: ~-y j 

Sr 

['''""I""""" ... ...... ........ . 
Sterk aktief 

- vo I um e ( m3) 

- a kt i v l te i t ( c l : ~-y ! 

Sr 

500 

15 x 

3 x 

107 ' 

106 

500 

15 x 107 

3 x 106 

102 
i 

....................... .. ··········i· .. ........................... ~ ....................................... ~ .......... .. ...................... 7........ i 

-~.:~~ I 3.750 

i 92 x 1 o3 i 
f4. , 5 x 1 o3 ! 

10 

1000 

10 

93 x 103 

4.510 

0:. l 5 6 
l····· ............ ........... , ................................................................... ............... !···· ··· ···· ........................... \ .... .... .................. ...... .... ....... t ............................. f ...................................... f ....... ........... ,_,,,, .. _ .... ~.--......... ............................................ t 
f 1 ! 

I nte rmed i a i r 

-volume (m3) 

- a kt i v i t e i t ( c l : [3- y l 
Sr 

Zwak akti e f 

-volumfJ (m3) 

............. ! 

-aktiviteit (cl: ~-Y ! 

Sr 

2 1.600 : 9 . 000 1 soo 

2 .160 200 500 

22 10 

O, I 

1250 

1250 

15 

0,5 

32.350 

4.050 

48 

0,6 
................ .... .. ; ............... ... ... ................... .; ............. ... ...... ...... i ... ....................... .............. l .................................. f ...... ...... .. ................... ............................ ;.,: 

! l i 

381.000 7.500 

150 

7,5 

Ho.ooo i75.ooo 

10 

0,1 

75 

5 

O, I 

i I 0. 000 483. 500 

328,6 

13,6 

I , I 
... .... .. ........ .. ....................... . ...... . ... .. ..................... . ...... . ................ . ......... f, ............. .................. .. .. ,;. .................... .. . .. "''"' ''1 .......... .. . ................................. i ........ .. ........... ; ........................ ........................ .. .. ....... ! 
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Hoofdstuk 11. 

STORTING SM OGELIJKHEDEN. 

Met uitzondering van de zeer sterk aktieve effluenten, waarvan 

stockage gedurend e ee n meer of min lang e periode ni et t e ve rmijden is, diene n 

al Ie afvalwat e rs gestort t e worden, met of zond e r voorafgaande be handel ing. 

De stortingen kunn e n op ve rschi I lende maniere n uitg e voerd word e n 

- in de bovengrond, 

- in de ondergrond, 

- i n r i v i e r e n, 

- in riviermonding e n, 

- in zee • 

' Hoe en waar de storting e n ook moge n ge be ure n, men dient er zich in 

e lk geval van te ve r gew isse n dat schad e lijke konc e ntraties ve rmeden worden e n 

de ope nbare gezondheid maximaal be ve i I igd • De de finiti e van "schade! ijk" en 

"maximale beveiliging" kan slechts be paa ld word e n na ee n grondige studie en valt 

in feite buit e n het be r e ik va n deze ve rh a ndeling. Daarom, zonder hi e rvoor een 

nauwkeurig e be re kening aan t e geve n, bepe rke n wij ons tot ee n brede uit ee nzet

ti ng va n het prob I eem. 

I. RECHT STR EEKSE STORTING VAN RADIOAKTIEVE EFFLUENTEN IN DE BOVENGROND . 

Deze metode werd uit e raa rd nog maar weinig bestud ee rd in Europa maar 

wordt op bet r ekke i ijk g rote schaal toegepast in de Verenigde Staten, b.v. t e 

Hanford [14], t e Oak Ridge e n te Sava nah River [12]. 
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Volg en s beschikb a re gege ve ns werd e n [73] te Hanford sedert 1944, 

1,9 x 106 curi e in de grond gestort in een totaal volume van 15 x 106m3. De 

grondwatertafel is er nocht a ns gelegen op ongevee r 100 m diepte en de regenval 

is er zeer laag . Rekening houdend met het moge I ijke gebruik van het grondwater 

wordt de maximum toegel aten kontaminatiegraad van het grondwater bepaald. 

Wanneer deze laatste bereikt wordt, wordt de lozing gestopt. Men houdt daarbij 

geen rekening met het feit dat er achteraf, wegens mogelijke regenva l, een be

l angrijke e lutie van de grond zou kunnen optred e n en, bijgevolg, ee n bijkomstige 

kontam i nat ie va n het grondw ë3.ter. 

Sedert enkele tijd wordt er nochtans naa r gestreefd deze lozingen op 

een meer wetenschappelijke ma nier te funderen [51]. Daarom wordt in al deze 

plaatsen, alsook te Mol, de volg e nde studie aangevat 

-bepaling van de physische e n physikochemische ka rakteristieken van de bo-

ve ngrond doorlaatbaarheid, profielstud ie, uitwiss e l lngskapacit e it, ionen-

bezet ting, e nz ••• 

-bepa ling van de uitwiss e l ingskonst anten tussen het radioakti e f ion en het 

bodemmat e ri aa l, rekening houdend met de ion e nb ezetting va n de grond en de 

scheikundige onzuiv e rhed e n van het water, 

-bepa ling e n berekening va n de relatieve sne lheid (bewegingssnelheid van de 

betrokken radioisotoop/b ewegingssne lhe id va n het grondwater! In het bodem-

milieu, 

-na uwkeurig e bepaling van de grondwaterbeweging, berekening der uitwisse-

l ingskonstanten in de grondwaterl aag en berekening der relatieve bewegings

sne lheid. 

Steunend op de gegevens va n deze studi e , th a ns uitgevoerd in samen

werking met de labo ratori a van professor Va n de n Henje en de geologische dien

sten, za l het moge! ijk zijn de beweging der verschi I lend e rad ioisotopen in de 

grond nauwkeurig te bere ken e n. 
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Het bodemmi I ie u gedraagt zich dus als een vertrager van de beweging 

der aktieve stoffen en de tijd dient be paa ld te worden waarbinnen het besmette 

boj emwater mog e ! ijks zou kunnen gebruikt word e n als drinkwater ofwel opgenomen 

worden door de gewasse n • 

Wegens het betrekkei ijk vochtig klimaat in Bel gië, bevindt het bodem

water er zich meestal dicht bij het oppervl a k zodat slechts een relatief gering 

bodemprofiel in aanmerking komt voor de fixatie. Anderzijds is het oppervlakte

wat e r, waa r aanwezig, nage noeg de uitsluitel ijke drinkwaterbron der l a nde! ijke 

bevolking • Om deze re::len e n bestaat er betrek ke i ijk weinig kans dat storting in 

de bovengrond ooit in aanmerking zou kunnen komen in België, al hoewel de mog e-

I ijkhede n va n een dergel ijk procédé zeer groot zijn in minder bevolkte gebieden. 

2. STORTING IN RIVIEREN. 

De industriële effluenten worden meest a l gestort in de openbare water

lopen waardoor een algemeen probleem van waterbezoedeling wordt veroorzaakt. 

Wegens een gebrek aan drinkwaterreserven in België tracht men, door een aange

paste reglementering, het nationaal patrimonium va n drinkbaar-waterrivieren uit 

te brei den • Mede in deze geest werd bes I aten dat, wegens rad i oakt i eve stort in

gen, de aktiviteit van om het eve n we lke wat e rloop de drinkwatertolerantiedosis 

niet mag overschrijden [94]. De reeds a ls "drinkwat e r" erkende rivieren zijn 

nog aan strengere voorwaa rden onderworp e n. 

De drinkwatertoleranti edosis werd a ls volgt vastg esteld 

~-y- st ra I ende eI ementen 

sr90 

ex- st ra I ende eI ementen 

Radium 

of anders uitgedrukt : 

I o-6 fl.C /cm3 I 

2 x to-8 f1.clcm3, 

2 ,4 x to-9 f1.clcm3, 

4 x lo- 10 f1.clcm3, 

(~-Yl + (Sr90 x 50J +(ex x 420l +(Ra x 2.5001 < lo-6 f1.clcm3. 
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Deze formule is ee n kopi e v an de reglementering, toegepast voor de 

Thames in Engeland. Dez e rivi e r wordt enerzijds voor de storting der effluen

ten van het centrum te Harwel I gebruikt en anderzijds voor de drinkwatervoorzie-

ning van ongev ee r 6 miljoen Lond enaars. 

Een meer logische berekeningsformul e wordt uitgewerkt in het kader van 

Euratom en is gesteund op de laatste gegevens van het ICRP [98], waarop een sup

plementaire v e i I igheidsfaktor 30 worjt toegep ast wann eer het gaat over drinkwa

t e r, dienstig voor een grote bevolkings g roep. 

Welke de toegepast e formule ook weze , de rivier wordt er als een sta-

tisch geheel aanzien t e rwijl, in werkelijkheid, de gestorte aktleve stoffen opge

nomen worden in sch e ikundige en adsorptiereaktiesen eveneens biologisch ge-

fixeerd worden. 

a) Scheikundife v e rschijnsel en . 

Het gestorte water hee ft ni et noodzakelijk dezelfde scheikundige sa-

mensteil ing a ls het ve rdunn e nd rivi e rwater. Er dient dus rekening gehouden te 

worden met de vorming v an sche ikundi ge neerslagen, waarbij een gedeelte der r a

dioaktieve stoffen mede neergesl age n wordt. 

Het behandeld effluent, dat nog een zekere radioaktiviteit bevat, is 

meest a t rijk aan phosphaat. Wa nn ee r ·jjt effluent gestort wordt in een rivier 

met hard en I icht a lka lisch water, wordt onoplosb aa r c a lciumphosphaat gevormd, 

waarv an de de kontamine rend e eigenschappen best geke nd zijn • Dit nee rs I ag wordt 

vervolgens a fg ezet in pl aatse n met geringe stroomsnelhe id. 

b) Physikochemi se he ve rsch ijns e l en. 

De r ad ioaktiev e st o ff e n kunnen in de rivier geadsorb ee rd worden op de 

suspensiestoffen !klei, ijzeroxyde ... ) e n eveneens op bepaa lde plaatsen van de 

rivier afgezet. 
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c) Biolo~ische verschijns e l en. 

Het is een bek e nd f 2 it dat radioisotopen cpgenomen, en eventueel ge

koncentreerd wor~en ::10or :Je fauna e n flora van het rivierbed. Door F. FOSTER 

[36] word e n ~e volgende konc e ntratlefaktoren aangegeven voor de Columbia-rivier: 

...... ................... , .... 
~~~!~~e Wie ren Larven Vis ------ ------ ---

p32 105 tot 106 105 105 

zn65 105 104 103- 104 

csl37 103 - 5 x 103 103 5 x 1 o3- 1 o4 

sr90 104 102 103 

Na24 102 102 1 o2 - 1 o3 

As76 104 103 102 

sc46 105 103 10 

cr51 102 - 103 102 - 103 10 

cu64 104 103 10 

Gezien deze belangrijke Koncentratiefaktoren dient men te besluiten 

tot een grotere waakzaamheid wanneer de fauna en flora van een rivier druk uit-

gebaat worden. In elk geval is het zeker dat, waar een flora zich ontwikkelt, 

organische radioaktieve bezinksels zullen gevormd worden; na droogte of sterke 

temperatuurwisseling e n kunnen ze plots in het rivierwater vrijgesteld worden. 

De rivier als dynamisch en levend geheel zorgt dus voor een verdun-

ning der gestorte radioaktieve stoffen, eventueel tot beneden een aanneembaar 

aktiviteitsniveau, maar is tevens ond e rhevig aan processen van zelfzuivering 

waardoor de radioaktiviteit niet ve rni etigd wordt, maar enkel gekoncentreerd 

in he t rivierbed. Dit kamplex verschijnsel kan nu, naar gelang het beschouwde 

geval, op twee manleren geïnterpreteerd worden : 
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-de vorming van radioakti eve be zinksels vermindert ongetwijfeld de radioak

tivit e it van het rivierwat e r. Oe bezinksels kunnen nochtans weer in oplos

sing gebracht worden ten gevolge van verandering e n der omstandigheden, o.a. 

sterke temperatuurschommeling en , droogt e e n a l Ie andere faktoren die de 

kol loidale natuur van het organisch bezinksel wijzigen. 

De sterke wijzigingen der omstandi gheden zijn nochtans meestal een seizoen

verschijns e l e n doen zich slechts ee ns per jaar voor. Grote droogte doe t 

zich ze lden voor zod at de "stockagepe riod e " in sommige geval fen voldoende 

kan zijn om de r adioa ktivit e it tot ee n aanneembare dosis te herleiden (ta-

beI 5) • 

TA BEL 5. 

NATUURLIJKE VEROUDERING DER RADIOISOTOPEN. 
, ........ ............. ................ . . .................................... . 

! lsotoop 
i -------

i ................. ....... .. 

.; .... 

cl4 

p32 

535 

ca45 

cr51 

Fe59 

co60 

zn65 

sr89 

sr90 

y91 

Rul05 

tl31 

csl37 

cel44 

U nat. 

i ~.c~~~~L~~~c~lll~~~c:!-~~-~!~~~~9~-g~c:!~c~~q~ ! ~=-~!.ç!._~~~ 
i ~-J.~~~ ~-l~~!: ~Q_l~~!: i (J.LC!ml) . ............................. _,... ................................ .. :...................... .. ................................. . ............ 1,... .... ,. ······ · ~···· · ····· " ''' ''" '" ''' ' '''' ''''''''"''''"'''"1 

1 3 x 1 o-3 i 

3,2 x to-6 

6,2 

25 

6,3 x to-3 

4 x to- 1 

40 

s x to-l 

s x to- 1 

50 

2 ,5 x to-14 

50 

99,9 

. .... ...................... .............. .. 

to-37 

4 ,8 x to-5 

to-2 2 , 5 x 

to-19 

to-to 

50 

s x to- 1 

2 5 X 10-8 
I 

3, I 

to-79 

> 99,9 

to-75 

to-39 

to-22 

26,5 

4 ,2 x to-3 

to-18 

75,8 

to-l7 

0, I 

BI 

' ! 
; 

l 
l 
~ 
~ 

I 
; 

~ 
~ 
; 
~ 
: 
' 
î 

i 
! 
' ~ 
~ 

2 x to-4 

5 x to-3 

5 x to-4 

0,5 

4 x 10-3 

2 x to-2 

6 x to-2 

7 x lo-5 

8 x to-7 

0,2 

O, I 

j I, 5 x I o-3 
' 

6 , 3 9:,~o-1 ' 1,39:,~o-2....... 1 . • x 10-2- ·" 

M.P.C. • "Maximum permlsslble conc entrat lon". 
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Voor de kortlevende radioisoto pe n i s de ze lf zuivering in de rivieren dus 

ongetwijfe ld een gunsti ge faktor; na I jaar is hun aktiviteit reeds tot 

een onbeduidend niveau herleid. 

-Voor langerlevende radioisotopen dient een bijkomstige vei I igheidsfaktor 

in aanme rking genome n t e word e n, voorname i ijk wannee r zij kunnen opgenomen 

worden in een biologische cyclus, b.v. sr9°, Ru 106 ••• Hierbij dient noch

tans voor ogen gehouden te worden dat, bij biologische konce ntratie en 

spreiding, de radioaktivit e it ni e t ve rmeerd e rd wordt maar e nke l, in som

mige gevallen, in ee n mee r gekonc entreerde vorm omg ezet • 

De gre nskonc e nt r at i es, medeg edee ld door het ICRP [98], be t ek_e ne n in 

feit e de ~aximal e radioaktiviteit, die door e l k individudage lijks of jaarlijks 

mag opg e nome n word e n, r e ke ning houd e nd met een dag e I ijks waterve rbruik van 2,15 

I iter pe r hoofd. Alhoewe l he t toe pass e n van de drinkwatertol e rantiedosis op 

al Ie riviere n, ook indi e n zij niet a ls drinkwaterbron worden ge bruikt, een ze e r 

kons e rvatieve maatrege l schijnt t e zijn, sluit dit nochtans de noodzakelijkheld 

ni et uit het bodems I i j k e n de omg e ving va n de ze riviere n ond e r kontrole te hou-

den • 

Volg e ns de huidig e reg leme nt e ring is het immers moge I ijk in België 

dag e lijks 4 curie t e stort e n terwijl het ge hee l de r bevolking slechts 22 ,5 me 

pe r dag mag opneme n. Me n moet bijgevol g de weg be palen afg e legd door het ver

schil tusse n beid e hoe vee lhed e n r adioa ktief materi aa l. Dit ka n geb e ure n door 

een e rnstig kontrol e programma. Het za l sl echts mog e I ijk zijn de kontrolemaat

regelen te ve rmind e re n na een uitg e bre ide biologische e n ekologische studie. 

3. STORTING IN RIVIERM ONDI NGEN . 

Voor de storting in rivi e rmonding e n ge ld e n ong e ve e r deze lfd e overwe

gingen als voor de rivi e re n ze lf, met dit ve rschi I dat, gezi e n de va riërende 
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samensteil ing van het wat e r op verschi I lend e diept ê , het scheikundig nee rslaan 

nog veel be langrijke r za l zijn. 

4. STORTING IN KUSTWATER. 

De stortingsmogelijkhed en in kustwat e rs we rden grondig bestudeerd in 

de U.S.A. (97] a lsook in Groot-Brittannië [33]. 

Wegens de , ove r 't algemeen, int e nse uitbating van de fauna en soms 

zeewi e ren, werden de toelaatbare dosissen speciaa l bepaald (97] : men gaat uit 

van een gemidd e lde viskonsumptie en een exp e riment ee l vast gest e ld e koncentratie

faktor in de vis !tabe l 6l. 



- 34 -

TA BEL 6. 

SAMENVATTING DER TOEGELATEN KONCENTRATIES VAN AFZONDERLIJKE RADIONUKLIDEN IN 

DRINKWATER, EETBARE ZEEPRODUKTEN EN ZEEWATER • 

:········"''' ' ''"'''''"''''''''''''''"''''' ' '('' '"'''' ............................... r ........................ n •••••••• ••••••••• • •••••• • ••••• ••••• • ••• t····-·--.................................. ~·- · · · -· · ·· ·· · ··· · · ··· · ······· .. ·-············· .. ·········· .. ·········· .. ··········· .. ···r .................. ............................... -..... 1 
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lo-3 

lo-4 

lo-3 
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-------------------------------------------------------------------------------
(*) MPC"' "t.' axtmum pe rmtsslbl e conc e ntr a tlon" voor drinkwat e r voor e e n maximumverbruik van 15 !!ter 

pa r we e k. 

(**) PFC • "Permlsslble Flsh concentrat Ion" voor e en weke! ljks ge bruik van 1,5 kg vis. 

(llfllf*) 
PSC = "Pe rmlsslb Ie sea conc e ntrat Ion". 
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De voor België vastgestelde drinkwatertolerantiedosis dekt dus zeker 

die van zeewater; voor I 131 en p32 zouden echter strenge re restrikti es dienen 

op ge I egd te worden • Vo I ge ns DUNSTER [33] is dit ook waar voor Ru 106 • Ander

zijds heeft de ondervinding van Windscal e (Groot-Brittannië! bewezen dat, 

door storting in het kustwat e r, een aanzienlijke hoev ee lheid radioaktieve iso

topen worden opgenomen door de vis, of op he t st ra nd worden afgezet • Wanneer 

een dergelijk f e it aanneembaar is voor een ve rlaten kust, is dit zeker niet het 

geval voor de Be lgische kuststreek, zod at ook de storting in de Noordzee slechts 

beperkte moge I ijkheden bi edt • 

* * * 

Tot besluit van de ze bespre king mag gewezen worden op de noodzaak, na 

storting, de omgeving, b.v. het rivierbed, de gewass e n, de zeevis, aan een voort

durende kontrol e te onderwerpen. Het is immers toch maar de radioaktiviteit van 

het drinkwater, van ae landbouw- en visserijprodukten alsook van de begane grond, 

die eenwerkelijk belang heeft bij de vastst e l I ing van de stortlngsmogel ijkheden. 

De studie va n ae biologische cyclus en van de koncentratie- en elutie

verschijnselen zijn nochtans nog niet ge noeg gevorderd om in de natuur de drink

watertolerantiedosis reeds te overschrijden. 

De hu i di ge 1 vei I i ge stort i ngsmoge I ijkheden kunne n a Is vo I gt geschetst 

word e n voor België 

I l Boveng rond : zeer be pe rkt. 

21 Verdunning in rivi e ren en riviermondingen : steunend op een maxima le ra

dioaktiviteit van het rivierwater van lo-6 ~c/ml, en ee n totaal dagdebiet 

van onz e rivi e ren va n 4 .000.000 m3, bekomt men : 

( ~-Y x I l + (Sr9° x 50 1 + (CX x 420) +Ra x 2.500 < 4 curie 

31 Storting in zee voorlopig ni et te bepa len 
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Hoofdstuk I I 1. 

AFVALWATERPROBLEEM EN STORTINGSMOGELIJKHEDEN. 

Rekening houjend met ee n dage I ijkse stort i ngsmoge I ijkhe i d van 4 curie, 

d.w.z. 1460 curie per jil.a r, en ee n jaarlijkse ef flue ntenproduktie (t a bel 3l van : 

93 x 103 + 4.510 x 50 + 6 x 420 + 4050 + 48 x 50 + 0,6 x 420 + 328,6 

+ 13,6 x 50 + I, I x 420 = 328. 192 curi e 

dient men de eff luenten te behandelen met ee n minimale dekontaminatiefaktor van 

328. 192 
= 293 . 

1460 

De vereiste tot a le deko nt aminatiefaktor veronderstelt een ide a le ver-

deling der kernenergiebedrijven over het Sche l je- en Maasbekken en ook dat de 

beide rivieren nog geen enkele rajio aktiviteit bevatten aan de Belgische grens. 

Er dient dus gezocht te worden naar ekonomische behand&llngsmetoden. 

Ze d iene n een tot a le dekontaminatiefaktor te verzeke ren van ongeveer 

1000, om reke ning te houden met het moge I ijk verschi I tuss e n de laboratorium-

result a t e n en de werkelijkedekontaminatie a lsook om het a fvalwater te kunnen 

behand e len van grotere industriegroepen, die, wegens hun minder gunstige I ig

ging, hun afvalwate r in kleinere rivi e ren storten. 

De studie van het behandel ingsprobleem wordt aangevat in Deel 11. 
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DEEL I I • 

DE TECHNIEK DER BEHANDELING VAN RADIOAKTIEVE EFFLUENTEN. 

INLEIDING. 

Bij de bespreking der technieken voor de behandeling van radioaktieve 

effluenten dient men een onderscheid te maken naar gelang het aktiviteitsniveau 

en de scheikundige samenstel I ing van het effluent ; deze faktoren kunnen de 

vereiste dekontaminatiefaktor bepalen maar ook de dekontaminatlemogel ijkheden 

beperken. Ook met het dage! ijks te behandelen vloeistofdebiet, de nabijheid 

van moge I ij ke stockagecent ra, za I, om ekonom i sc he redenen rekening worden ge

houden • 

Eenvoudigheidshalve zullen wij nochtans in de technisch-wetenschappe

lijke besprekingen enkel de metcdes op zichzelf behandelen. 

R. L. H. Gent 
Bibliothe~k -
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Hoofdstuk I . 

SCHEIKUNDIGE BEHANDELINGSMETODES. 

Steunend op de scheikundige eigenschappen der radioisotopen (*) kun

nen, in de meeste gevallen, neerslagreakt ies uitgewerkt of aangepast worden, 

waardoor het moge I ijk is de radioaktieve effluenten geheel of gedeelte! ijk te 

dekontamineren. 

Nochtans, gezien de radioisotopen meestal voorkomen in een zeer kleine 

koncentratie wordt de waarde van het oplosbaarheidsprodukt van de verbinding, 

die men tracht neer te slaan, dikwij Is niet bereikt. 

Daaraan kan verholpen worden door toevoeging van 

i~~~!i~~~-~~~!~~-~~~-~~-~~!~~~~~~-~~~i~i~~!~~e ; alhoewel deze werkwijze 

in bepaalde gevallen enig nut kan opleveren; leidt zij over het algemeen 

tot te hoge uitbatingskasten b.v. bij het neerslaan van csl37 (na toevoe

ging van inaktief CsNo3 > of van Sr90 (na toevoeging van inaktief Sr(N03 >2 ), 

daarenboven wordt een dergelijke metode ondenkbaar, wanneer een mengsel van 

radioisotopen dient verwijderd te worden; 

inaktieve zouten waarvan de ionen analoge scheikundige eigenschappen ver-----------------L--------------------------------------------------------
!~Q~Q-~~!_q~-!~-~~~~llq~~~~-~~~i~i~~!~~e kunnen eveneens toegevoegd wor-

den, b.v. ca++ voor de verwijdering van sr90 of Fe+++ voor de verwijdering 

van Ce 144. 

De schelkundige koncentratie der radlaaktleve stoffen Is meestal te verwaar~ozen, zelfs bij zeer 

hoge specifieke radioaktiviteit. Daarom zu·llen wiJ de stoffen voorstellen door het symbool van de 
137 90 106 betrokken radiolsotoop (b.v. Cs , Sr , Ru Jen niet door de formule van het zout of van het Ion. 
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Er dient nochtans verder vermeld te worden dat de meeste scheikundige 

neerslagen ionenwisselende of adsorptieëigenschappen bezitten waardoor, bij hun 

vorming, soms een aanzien! ijke hoeveelheid verschi I lende radioisotopen copreci

piteren. Zo stelt men vast dat een bepaald procent van het éénwaardige Cs 137 

vastg e l egd wordt op een c a3 tP04 J2-neersl ag, en zelfs op Zr4 tP04I3. 

Hierna volgt nu een systematische beschrijving der voornaamste schei

kundige zuiveringsmetodes 

I. DE CALCIUMPHOSPHAATMETODE. 

De toevoeging va n Na3Po4 aan radioaktief calciumhoudend water is een 

der oudste en meest toegepaste metodes voor de dekontaminatie van radloaktieve 

effluenten [16] [6). 

l.I. Mechanisme der rea kti e . 

Bij pH hoger dan 7 worden secundaire en tertiaire cafciumphosp1aatver~ 

bindingen gevormd, waarbij, door copreclpitatie of adsorptie een groot aantal 

radioisotopen· verwijderd worden. De scheikundige verwantschap tussen ca++ en 

Sr++ brengt ons ertoe de neersfagmetode,steunend op het gebruik van cafcium

phosphaat, als meest karakt e ristiek te beschouwen voor de verwijdering van sr89 

en Sr90 • Samen met het strontium worden nochtans een groot aantaf radioisoto

pen neergesfagen waarvan de phosphaten meer of minder oplosbaar zijn of die, 

zonder enige scheikundige reaktie, aan het gevormde neerslag geadsorbeerd wor

den • 

1.2. De verwijdering van sr9°. 

Volgens LAUDERDALE [61] hangt de verwijdering van sr90 zeer nauw sa

men met de totale verwijdering van het ca++ uit het water. De reaktie dient 
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bijgevolg uitgevoerd t e worden in aanwezigheid van een overmaat Na3Po4 en bij 

hoge pH-waarde !diag. I en diag. 21. 

Gezien het groot belang van deze metode hebben wij ze getoetst op 

kleine en grote volumina afvalwater dat fissieprodukten inhoudt en waarin 

het Sr90 ongeveer 5% der totale radioaktiviteit veroorzaakt. 

De resultaten van deze proeven worden weergegeven in tabel 7. 

TABEL 7. 

VERWIJDERING VAN sr90 EN GEMENGDE FISSIEPRODUKTEN 1* 1 UIT AFVALWATER BIJ MIDDEL 

VAN DE CALCIUMPHOSPHAATMETODE • 

....... ~ .. ~·~·:~ .. ·~·;~i ... ·~ ·;·~~ .. ~ .. ~~ .J · ~~~ ·; .... , ... ~~ ·;:: ~· ~ .. ~ ·: ·~ ·~~ I d 
n o•;••••oo•Oo""''''"''''''"'"'"' ' ' ''' '""''"''' ''' ' ""'''''"'' ' ''''' ' '''''''""'"''''''"'"'''"''''"' ' "''"'''"''"' '""""'''' ' "'MOOO oOO " o00" '' .. '1 

Procentue le verwijdering van 1 

de behande I i ng i wat e r ! m3 J 
i 

................... ........................................................ , .... ..... .. ................. ............................. ......... ... .. J 

sr90 j a- st ra I ende I !~-Y )..stralende ! 
"'""'"' '''''''"'''"''''' ................ : ..................................... .. 

! 0,50 

2 

3 

4 

5 

6 

7 

8 

9 

o, 70 

1,30 

2,26 

I, 09 

2,87 

13,7 

23,2 

31,6 

.... ; ................................. . 

750 

750 

I .050 

I . 350 

I .050 

I .500 

I. 350 

~ ~~:: · - ; ~~~:~n:•~ --~-- ·l~:~nt_•~ - --1 

95,8 

95,9 

95,6 

94,4 

96, I 

98,2 99,5 85,6 

1.200 97,9 99,2 87,9 
i 

I • 650 ' 94, I 99, 7 871 9 I 
.............................. ........................... i ... ....... -......................................... ................................... i. ................... -..... ...... ; .................................... _.,~ .............. -..... L .......... ... ... ............... ............. ............... -... ..... ! 

De oplossing van gemengde flssleprodukten Is afkomstig van de zulvering van bestraald natuurliJk 
ur~nlum, na een afkoelingsperiode van ongeve e r 10 ja a r. 
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Deze proeven werden uitgevoerd bij pH= I 1,3 en een natriumphosphaat/ 

ca I c i umhyd roxyde verhouding van 2, 3 • 

De verwijdering van Sr9°, bekomen tijdens onze eigen experimentele 

proeven stemt overeen met deze door LAUDERDALE aangegeven. 

1.3. De verwijdering van andere ( ~-Yl -stralende radioisotopen. 

Onze bevindingen, medegedeeld in tab e l 7, wijzen eveneens op een aan-

zien I ijke verwijdering van andere radioakt ieve stoffen. 

Een afzonder! ijk onderzoek op de verwijdering van Rul06 heeft een de

kontaminatie opgeleverd van ongeveer 73 % [28]. Voor dit laatste geval nochtans 

bi ijken de resultaten sterk af te hangen van de oxydatiegraad van het element. 

Dit geval wordt later besproken. Door MORTON [70] worden nog enkele resultaten 

medegedeeld in tabel 8. 

TABEL 8 . 

VERWIJDERING VAN VERSCHILLENDE RADIOELEMENTEN BIJ MIDDEL VAN DE 
------------------------------------~--------------------------

CALCIUMPHOSPHAATMETODE . 

''"''''''''"''''"''"'""'''''''''"''''''''''''''''''' ''•'''' ''''''""'''''''''''''' ' ' ,,, ,,, , ,,, , ,,.,,,, .. ,,,,,,,,,,,,,,,,,, ,,,,,,,,,,,,,,,.,,,,,.,,.,,,,,,,,,,,..,,, , ,,,,,,,,,,.,,.,,,, ,,, ••••t'''' ' '''''''"''''''-'''"''''""~··v•••••••··•"''''"''''''V'"'"'''"''"""'"'~""''''""'''' ' ''.,''"'' ' ' ''' '''' 

j Koncentratie Pq: 1 Procentuele ·verwijdering· van j 
1 ! ......... c;·~ .......... .. r ....... s b .......... r ........ ·ë·~- ..... r · ...... ·s·~ ............... T .. .... ~ï ............ ·r .. :Y .. · · ..... r ...... z-~ .... r .......... 'i .~:·= .... ~ii; ....... , 
i ............ . ~O· .. ~·pm ··t···gg . ·t ·l· . g.g ....... i.25"=· .. 7·5 ·+·o=2·5 ......... ~ .. g .. Ç; .......... j"' .... g.g .. t ......................................... 1 

~ i 
75-90 i 99 ! 25- 75 0-25 S'9 ! - l 99 

. : : ............................... ·.=. ................ . ..... !, ....................... ~ .. ... ......................................... , ........................................ i .............................. L ..... -................ ,_ .... ~ ..................................... L _ - - " -- -
f. 

100 ::lpm 

1.4. De verwijdering va n a-stralende elementen. 

Gezien het a lgemeen belang der phosphaatmetode voor de verwijdering 

· der (~-y> -stralen::le elementen en de grote vei I igheidsfaktoren toe te passen op 

de~cx-stralende elementen, hebben wij de verwijdering van uranium eveneens be

studeerj. 
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In een eerste reeks proeven hebben wij daartoe aan eenzelfde hoeveel

heid uranylnitraatoplossing stijgende hoeveelheden natrillllphosphaat toegevoegd 

bij konstante pH-waarde ! tabe I 9 l • 

TABEL 9. 

INVLOED VAN DE KONCENTRATIE VAN Na3P04 BIJ DE VERWIJDERING VAN URANYLNITRAAT 
----------------------------------------------------------------------------

BIJ pH = 6. 

r ......................................... ~ ................................... .. ....... r ........................................................................................... ;··-·· .. ··········--··-·---.. --........ ....... .. -- .. -~ ... ---· -·;.-··-· ............ , ..................................... -·- - - ........... 'i 

! Koncentrat ie uV I I Na3P04 toegevoegd I Overblijvend uVI l Procentuele dekon- I 

I ppm ' ppm l ppm l tam i natie ! 
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De stoechiometrische hoeveelheid Na3Po4 , nodig voor de vorming van 

het neerslag van uranylphosphaat !U02HP04 l, bedraagt 66 dpm. Uit tabel 9 kan 

men dus besluiten dat, voor optimale resultaten, een kleine overmaat vereist is. 

Wij hebben de invloed van de pH verder nagegaan : aan een uranylni

traatoplossing werd eenze lfde koncentratie Na3Po4 toegevoegd biJ verschi I lende 

pH-waarden !tabel lOl !diag. 3l. 
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De proefvoorwaarden waren hierbij : een uranylnitraatoplossing 

( 100 dpm uVI l in leidingwater, waaraan Na3Po4 werd toegevoegd in een konstante 

koncentrat ie van 80 dpm. De pH was dus de enige variërende faktor. 

TABEL 10. 

INVLOED VAN DE pH OP DE VERWIJDERING VAN uVI BIJ MIDDEL VAN Na3 Po4 • 
-------------------------------------------------------------------

; 

l pH joverbl ijvend 

i''"'''"'"''"""' " ""''"' " "" .... 1 ......... ...... .. ... .. 
100 

100 

uV I ~· ~~~· ;" l~;~~·~ ·~~· ~·~ ·~ ~ · .. ·~ ·~·~~·~~~~· ; ... = ..... ~ 
' natie. I 

''''''''''"'''1''1''''''''''''.t'' '' ''t''''I'''''U"''''"''""'I•'U'''' ' '''<"'' ' ' 'l'''''''"''''''"''' " '''""'t"U'"'I" "' ' ''"'!'.,''{ 
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16 
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84 
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i 

' . ....... -.... -........ : 

Een neut ra Ie pH-waarde I eve rt bI ij kb aar de beste resu I taten • 

De verwijdering van strontium uit het afvalwater vereist echter een pH-waarde 

van minstens 11. Om deze reden werd, bij toepassing van de metode op grote 

schaal, eerst het Na3Po4 aan het water toegevoegd waarna, door toevoeging van 

NaOH in verschi I lende trappen, de pH geleidel ijk werd opgevoerd. 

In deze omstandigheden hebben wij een procentuele verwijdering der 

0:-stra lende zouten vastgesteld begrepen tussen 98 en 99,5%. 
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2. DE FERROHYDROXYDE METODE. 

2.1. Mechanisme der reaktie. 

Aan zwak alkalisch wate( wordt een oplossing van Feso4 toegevoegd, 

waardoor een neerslag van Fe(OHJ 2 gevormd wordt. De dekontaminerende werking 

van dit neerslag berust bi ijkbaa r op adsorptie. Het gevormde Fe(0Hl 2 biedt te

vens interessantemogelijkheden omwi I Ie van zijn reducerende eigenschappen. 

2.2. Verwijdering van gemengde (~-yl -stralende elementen. 

De verwijdering van gemengde (~-yl -stralende e lementen door toevoe

ging van Feso4 werd eveneens door MORTON [70] bestudeerd ; zie tabel 11. 

TABEL 11. 

VERWIJDERING VAN VER SCHILLENDE RAD IOELEMENTEN BIJ MIDDEL 

VAN DE FERROSULF AATMETHODE. 

Koncent rat ie van Procentue le verwijd e ring van 

Feso4 Ba-La Sc Sr y w 

250 dpm 25-75 90-95 0-25 75-90 25-75 

500 dpm 25-75 95-99 25-75 95-99 25-75 

1500 dpm 25-75 95-99 25-75 95-99 25-75 

De bekomen resultaten zijn in elk geval merkel Ijk minder gunstig dan 

voor de calciumphosphaatmetode. Zoals later zal aangetoond worden biedt de fer

rosulfaatmetode ook enkele praktische moei I ijkheden. 

2.3. Verwijdering van Rul06 [ 28). 

Ru 106, aanwezig bij het in oplossing brengen van geirradieerd uranium 

in gekoncentreerd salpeterzuur, komt voor onder vorm van oplosbare, polyvalente 
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komplexen [35], die in alkalisch midden niet neergeslagen kunnen worden. 

Daarenboven wordt ook het in de handel verkrijgbare trivalent ruthenium in neu

traal of licht zuur midden geleidel ijk omgezet in het vierwaardig ion, dat in 

alkalisch midden oplosbaar is; de ze laatste omzetting valt echter moei I ijk 

kwantitatief te meten hetgeen aanzien! ijk het onderzoek naar de verwijderingsme

todes voor ruthenium stoort [68]. 

Wij hebben ondervonden dat zuiver, driewaardig ruthenium in zwak alka

lisch midden vol ledig neergesl agen kan worden, zodat in elk geval voor een goede 

verwijderingsmetode een reduc e rend midden vereist is. 

Gezien het groot belang van Ru 106 als fissieprodukt en de vluchtigheid 

ervan, hebben wij het nodig geoordeeld dit geval van dichterbij te bestuderen. 

Wij hebben daartoe eerst enke Ie gekende metodes beproefd. De resultaten van 

deze bevindingen zijn weergegeven in tabe I 12 • 

FeCI 3 

TABEL 12. 

VERWIJDERING VAN Ru 106 BIJ MIDDEL VAN SCHEIKUNDIGE METODES. 

200 

100 

100 

250 

250 

Procentuele verwi idering van Rul06 
--------------~--------------

72,6 

98,3 

97,2 

99,6 
; .... .. , ........... ....... ........... ................. .......... ...... L ................... ..... ........ ... ....... ...... .... ......... ...... --........... ............... -·~·- ............................................................. ........... - .. - ............................. " _ .. ~ .. .. - ............. ..... .... .......... .. 
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Bij het beschouwen va n de resultaten bi ijkt dat toevoeging van ferro

sulfaat de beste resultaten oplevert. Wij hebben kunnen aantonen dat de oorzaak 

hiervan 1 igt in de reducerende eigenschappen van het ferro-ion dank zij een reeks 

proeven, parallel uitgevoerd met equivalente hoeveelheden ferrichlorlde en fer-

rosulfaat (tabel 131. 

TABEL 13. 

INVLOED DER KONCENTRATIE EN DE OXYDATIEGRAAD VAN HET IJZERION OP DE VERWIJDERING 

VAN RUTHENIUM • 

dpm Fe Procentue Ie v e rw i j de r i n g van Ru I 06 
------------------------------

Fe+++ Fe++ 

10 94,7 94,8 

20 94,8 97,8 

50 96 99,3 

100 97,2 99,6 

Zoals vroeger reeds gemeld, komt het ruthenium der "reprocessing 11-ef

f I uenten meesta I voor in hoge re oxydatievermen [35] • Wij hebben getracht deze 

oxydatie alsook de natuurt ijke veroudering na te bootsen door behandeling, in 

één reeks proeven met sterk HN03 en met NaOH en H2o2 in een andere reeks 

De ferrosulfaatmetod e werd opnieuw vergeleken met de andere technieken. Onze 

bevindingen zijn weergegeven in tabel 14. 
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TAB EL 14 . 

VERWIJDERING VAN GEOXYDEERD RUTH ENIUM. 

-~0_9~~~~~_<:!~!_~nll_ ~~~~n_d~J..!.~Q... Procentuele ver----------------
_d_e_r_~~~o~~.!_~g_._ · _w_ij~~r:_i~-9.!. 

HN03 200 dpm Fe S04 90 

Fee 13 (equivalent met 200 apm FeS04 J 67 

100 dpm cao + 200 dpm Na3 Po4 52 

H2o2 + NaOH 200 dpm FeS0 4 80 

FeCt 3 (equivalent met 200 dpm FeS04 l 41 

100 dpm cao + 200 dpm Na3Po4 28 

Tijdens de proeven op industriële schaal hebben wij bepaalde moei lijk-

heden ondervonden wegens het slecht bezinken van het gevormde ijzerhydroxyde. 

Het bi ijkt immers dat, door gedeelte( ijke oxydatie aan de lucht, de toevoeging 

van Fe so4 aanl e iding geeft tot de vorming van een mengsel van Fe(OHJ 2 e n Fe(OHJ3 • 

Wij hebben vastgest e ld dat Fe (0Hl 2 best bezinkt bij pH= 9, Fe(OHJ 3 tussen pH

waarde van 4 tot 6 ; het wordt derhalve moei I ijk al het ijzerhydroxyde en de in

gesloten of geadsorbeerde radioaktieve stoffen in één stap door statische bezin

king te verwijderen. Om aan dit be zwaar t e verhelpen, voegden wij in de prak

tische flokkulatieproeven kl e ine hoeve e lheden bisulfiet toe waardoor al het 

ijzer onder tweewaardige vorm neerslaat. 

De t e rrahydroxyd emetode komt dus in aanmerking voor de zuivering van 

afvalwater, besmet met Ru 106 en na toevoeging van een sterke reduktor. Noch

tans, gezien de geringe sp ecificiteit voor andere radioisotope n, waaronder voor

namelijk radiostrontium, wordt zij niet algemeen toegepast. 

~. L. H. Gent 
Bibliotheek 
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3. DE FERRI- EN ALUMINIUMHYDROXYDEME TODES. 

Deze metodes, veel gebruikt bij de zuivering van drinkwater en gewone 

afvalwaters, worden als dusdanig slechts weinig toegepast voor radioaktieve af

valwaters ; hun dekont amin e rend vermogen werd echter bestudee rd voor gevallen 

van accidentele besmetting van drinkwaterbronnen [2]. 

Ferrihydroxyde vertoont daa renboven nog een bepaalde betekenis in twee 

gevallen 

-na de uitvoe ring van de metode bi ijve n steeds voldoende ferrl-ionen of kol

leidaal ferrihydroxyde in oplossing over om de uitvlokking te versnellen bij 

een later gebruik van calciumphosphaat [79], 

- ferrihydroxyde wordt ook aangewend voor de uitvlokking van zeer fijne ra

dioaktieve nee rslag e n uit het afvalwater (zie verder>, alsook voor de ver

wijdering van bepaalde ex-stra le nd e zouten [68]. 

4. DE KOPERFERROCYANIDEPRECIPITATIE VOOR DE VERWIJDERING VAN cs 137 , 

Door STRAUB [57] worden Cuso4 e n K4 Fe!CNJ 6 aangegeven a ls kenmerkende 

reagentia voor de ve rwijd e ring van csl37 uit st e rk zure oplossingen van fissie

produkten waa rin Cs 137 kan voorkome n in koncentraties van 30 dpm. 

Hierbij zou een mengzout gevormd worden, vermoedel ijk volgens de volgende reak

tie: 2 Cs++ 3 Cu+ 2 K4Fe !CNl6:« »cu2Fe!CNl6 + CuCs2Fe(CNl6+ 8 K+. 

Wij he bb e n getracht [27] de bruikbaarheid dezer metode uit te breiden 

over een uitgestrekt pH-gebi ed e n de minimale koncentraties van reagentia te 

bepalen ; hi e rbij werd bed acht in ekonomische voorwaarden zeer kleine aktivitei

ten, toe te schrijven aan Cs 137, uit het water te kunnen verwijderen. Tevens 

hebben wij de invloed nagegaan va n vre emde ionen op het re ndement der metode. 

De resultaten van onze bevindingen worden beschreven onder 4 , I, 4.2 en 4.3. 
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4. I. I nv I oed van de koncent rat ie der reagent i a. 

De oorsprenkel ijke metode van STRAUB [57] voorziet een zeer grote 

overmaat Fe!CN J6 4-- ionen ten overstaan van het Cu++. 

Door toepassing van deze werkwijze hebben wij de hieronder vermelde 

resultaten behaald ; in het raam van onze proeven werd tevens de totale hoeveel

heid reagentia gradueel verminderd !tabel 15) :wij voerden ze uit op gedestil

leerd water, aangezuurd met HN03 tot pH= I en besmet met Cs 137 ; het gevormde 

neerslag werd na 15 minuten afgefiltreerd. 

TABEL 15. 

INVLOED DER KONCENTRATIE DER REAGENTIA OP DE VERWIJDERING VAN cs 137, BIJ EEN 

KONSTANTE VERHOUDING cu++ I Fe!CNJ 6
4-, MET OVERMAAT Fe!CNJ 6

4-. 
-------------------------------------------------------------

Hoeveelheden reagent i a Procentuele dekontaminatie 

Fe(CN J64- cu++ 

(in dpm) (in dpm) 

1500 500 98,6 

97,9 

1200 400 98,6 

98, I 

800 260 92,-

97,-

600 200 92,8 

97 I I 

300 100 97,4 

91, 8 
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Enkele steekproeven wezen er nochtans op dat een hogere cu++/Fe!CNJ 64-

verhouding een gunstige invloed uitoefent op de vorming en de fi ltreerbaarheid 

van het neerslag. Ten slotte hebben wij vastgesteld dat de reaktie veel verder 

doorgaat wanneer de neerslagvorming bij een hogere pH geschiedt en bij toevoe

ging van equivalente hoeveelheden der re agentia !tabel 161 :de proeven, waarvan 

de uitslagen aangegeven zijn, werden uitgevoerd op een waterige oplossing van 

Cs 137 N03 ; het gevormd neerslag werd na 15 minuten afgefi ltreerd. 

TABEL 16 . 

INVLOED DER KONCENTRATIE DER REAGENTIA OP DE VERWIJDERING VAN cs 137 BIJ NEUTRALE 

f· 
~ 

Hoeveelheden reagent i a Procentuele dekontaminatie i 
' 

Fe ICN J64- cu++ 

(in dpmJ (in dpm l 

300 178 99,3 99,4 

200 118 99,9 99,8 

100 59 99,9 99, 7 

50 29 99,6 99,6 

40 23,6 99,7 99,3 

30 17,8 99,7 99,5 

20 11 < 10 < 10 

De dekontaminatiefaktor varieert tussen 500 en 1000 en bi ijkt onaf

hankelijk te zijn van de hoeveelheid reagens; deze faktor zou in de beschre-

ven proefomstandigheden, slechts bepaald worden door de vorming van het neer-

sI ag ze I f • 
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Om na te gaan of een overmaat Cu++ de vorming van het Cs 137- houdend 

neerslag zou beletten of het csl37 uit zijn verbinding zou verdrijven, hebben 

wij, de andere proefomstandigheden gel ijk houdend, de hoeveelheid cu++ opgevoerd 

tot een verhouding C u++ I Fe I C N l 4-6 van 1,5 (tabel 17l, 

TABEL 17. 

INVLOED VAN EEN OVERMAAT cu++ OP DE VERWIJDERING VAN csl37 BIJ MIDDEL VAN CuS04 

Verhouding [cu++ I I [FeiCNJ 6
4-J= 1,1 Verhouding [ C u++] I [Fe I C N l 6 

4-] = I , 5 

Hoeveelheden reagent ia Procentuele Hoeveelheden reagent i a Procent ue Ie 

Fe ICN J64- cu++ idekontaminat ie Fe ( CN J6
4- cu++ dekontaminat ie 

(in dpm l (in dpm l (in dpm J (in dpm J 

40 25 99,4 40 35,4 99, I 

99,3 98,8 

30 19,5 99,6 30 26,5 99,4 

99,0 99,4 

20 13 98,8 20 I 3, 7 98,6 

98,8 98,6 
; ... ........ 

Bij de beschouwing van deze drie reeksen proeven bi ijkt dat Csl37 kwan

titatief uit het water te verwijdere n is door coprecipitatie met Cu2FeiCNJ 6 • 

Daarenboven stelden wij vast dat de minimumhoeveelheid aan reagentia slechts be

paald wordt door de neerslagvorming en dat dit proces bevorderd wordt door een 

hoge re koncent rat ie Cu++ . 

Daaruit menen wij t e mog e n besluiten dat de dekontaminatie voldoende 

snel geschiedt, slechts zeer kleine hoeveelheden reagentia vereist en dus in de 

prakt ijktoepasselijk is. 
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4.2. Verwijdering van Cs 137 uit laboratoriumafvalwater. 

Wij hebben de Invloed nagegaan van scheikundige en biologische veront

reinigingen op de verwijdering van Cs 137 ; daartoe werd bij een eerste reeks 

proeven aan inaktief laboratorium- en sanitair afvalwater een gekende hoeveel

held cs 137 toegevoegd en de verkregen oplossing behandeld bij verschil lende 

pH-waarden !zie tabel 181. De hoeveelheden Cuso4 en K4FeiCNl 6 bedroegen hierbij 

72 dpm Cuso4 5 aq en 60 dpm K4FeiCNl 6 3 aq d.w.z.equivalente hoeveelheden rea

gentia. 

TABEL 18 . 

INVLOED VAN DE pH OP DE VERWIJDERING VAN cs 13 7 UIT LABORATORIUMAFVALWATER. 

f'"""''" '''''"'"''''"" ... ''''' '' "'"'''"''''''''''' ' ' "'-'''' " ' '"''"' ' ' ''l''''''' ,,.,.,,,., .. :••"'"'"'''''''''' '''''"''"'''''' ' ' ' '' ' '"''''''' ' '''" 'r ••" ' '' ' '"''''' ' ' '" '' ' '' '' '' ' ''''' ' ''"'' .. ' ''""'"'''''"""1 

l Procentuele verwijdering I 
l'''"'"'' ''''" ' '''"""'''"'''''' 

pH 
.............................. ................. ., ...... . 
4 

6 

8 

9 

10 

~ 
i ............................................................................................ ; 

98,7 

99,4 
97:.4 
97 ,0 

94,2 

! 

I 
! 
I 
j 
i 
~ 
! 
r· 

·······o:- ···· ····· ····· ·· ·· ......................................................... ............. .................................... ..; 

Ook werden bij pH= 6 en pH = I 0 stijgende hoevee I heden CuS04 aangewend 

voor oplossingen bevattend 60 dpm K4Fe(CNl 6 3 aq (zie tabel 191. 

TABEL 19. 

f' .................................................................................... ................ ..... r ......................................................................................................................... 1 
I Toegevoegde hoeveel- I Procentuele verwijdering ! 
I held Cuso

4
• 5aq I .......... ......... .. ................. T ... ...... ......... _ ........... ... ........ _ ..... j 

_ pH = 6 pH = I 0 i 
(in dpm l , ' ,--- -- ---- ~~~ --_, :::~-- -r :~:~ --- -~ 

I 60 98, I i 97, 2 ' 

220 99,0 ! 99,0 
! 
! 

• ~·---- . ..... ,., __ OOOM .. 00--000 ____ 00'0 .. 0000-0000 0-0·-·-·--- .. i-0 .. 00'-"00--0-0o00 .. 0HO- .. --l ................ ,_ .... ,,_",.,,,,, ................. _.; 
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De ze twee reeksen proeven tonen aan dat, a lhoewe l ee n hogere pH sto

rend werkt op de dekont am in at ie , de ze storing in g rot e mate kan opgeh even worden 

door het toe voegen van ee n overmaat CuS04, die trouwens de uitvlokking aanzien! ijk 

bevord e rt. 

De vastg estelde toepas s ing s mog e l ijkheid de r kop e rferrocyanidemetode 

bij hog e re pH-waa rd e n is in rechtstree ks e t ege nst e il ing met de bewe ringen van 

BURNS en STEDWELL [14]. Volge ns deze aut e urs zou de methode haa r bruikbaarheid 

verli ezen van a f pH = B; zij he bb e n ec ht e r de invloed van een overmaat reagens 

niet nageg aan. 

4.3. Pr ak tis€he· t 0erass ing de r kope rf e rrocy anidemethode . 
--------------------------------------------------

De koperferrocyanid ameth ode ve re i s t he t inachtnemen van be paa lde prak-

tische maatreg e le n ; het gevormde nee rslag bezinkt imme rs uiterst langzaam. 

Doch zo a ls de proeven het ons lee rd e n kan het bez inken wo rd e n ve rsn e ld indien 

FeCI3, b.v. bij pH= 6, wordt toege voegd . 

Naast ee n moge! ijke verwijd e ring van bepaa lde driewaardige r adioiso

topen, vlokt in di e voorwaa rd e n he t nee r s l ag va n ferrocy anide voll edig uit (zie 

fig. 21 ; ee n gedeelt e ! ij ke wederoplossing van het nee rsl ag va n csl37 - zouten 

werd daarbij ni et vas tg este ld . 

5. ANDERE SCHEIKUNDIGE METODES . 

Nog t a lrij ke and e re sch eik undi ge metod es wo rd e n to egepast, zoals 

5. I. De calciumcarbonaatprecipitatie. 

Door herh aa ld e toe voeg in g va n Na2co3 e n Ca(0HI 2 wo rd e n, vo lg e ns MAC 

CAULEY (66] [24], de aa nwe zig e strontiumzouten nag e noeg voll ed i g nee rgeslagen. 

Deze metode werd uitgewe rkt e n op industri ë l e schaal toeg epast t e Oak Ridge. 
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zonder Fee I 3 met Fee 13 

FIG. 2 

BEZINKING VAN HET GEVORMDE Cu2FefCNJ6. 
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Doo~ COWSER [23] wo~den volgende gemiddelde ~esultaten medegedeeld 

voo~ een pe~iode van septembe~ 1957 tot juni 1958 : 

zouten van : p~ocentuele ve~wijde~ing 

gewone ( ~-y ) - i s ot open 66 

5 ~89 + 90 80 

zeldzame aa~den 82 

csl37 18 

co60 64 

Rul06 46 

5.2. De ba~iumchlo~idetoevoeging voo~ de ve~wijde~ing van ~adioaktief sulfaat. 
------------------------------------------------------------------------

Volgens eigen bevindingen wo~dt ~adioaktief zwavel soms in g~ote hoe

* -veelheden in de ~eakto~effluenten aanget~offen onde~ vo~m vanS 04. Het kan e~ 

bijgevolg uit nee~geslagen wo~den bij middel van BaCI 2 . 

Wij hebben deze we~kwijze uitgewe~kt en he~haaldel ijk toegepast, zelfs 

op indust~iële schaal. De waa~de de~ bekomen ~esultaten hangt af van de fakto

~en, die het nee~slaan van Baso4 beïnvloeden, nl. de ove~maat ~eagens en de reak

t i e d u u ~ ( m i n i mum 6 u u ~ ) • 

5.3. Enkele metodes werden aangehaald doo~ KRIEGER en STRAUB [57] voor de 

verwijde~ing van s~-ionen doo~ nee~slaan met ba~iumsulfaat, van zirko-
-------------

nium- en niobiumverbindingen bij middel van zirkonylphosphaat, en van 

zeldzame aa~den bij middel van cesiumoxalaat. 

5.4. De toevoeging van metaalpoede~ en klei [58]. 

Deze metodes vo~men de ove~gang tussen de metodes steunend op schei

kundig e- en op adso~ptiep~ocessen ; zij wo~den hie~onde~ aangegeven aangezien 

zij in feite nog berusten op de toevoeging van een reagens aan het water. 
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De I iteratuur vermeldt gegevens voor de verwijdering uit zuiver water 

{tabel 201 : 

TABEL 20. 

VERWIJDERING VAN RADIOAKTIEVE ZOUTEN BIJ MIDDEL VAN KLEI OF IJZERPOEDER 

Zouten van het eI ement W_e_:~~ U_z ~ _.!. .. '!Y~..C~"':.i.J~~-~~-------------------
pH Procent ue Ie pH Procent ue Ie 

v e rw i j de r i n g verwijdering 

Rul06
1 

Rhl06 8,2 98,9 5,2 60 

y91 8 98 

csl37 
' 

Ba137 8 8,6 

ce144 7,4 99,9 8 99,8 

p32 8, I 99,8 

1 131 8,2 52 7,5 5 

Ba140 
' 

La140 8,2 93 ,6 7,8 92,0 

zr95 
' 

Nb95 8,2 92,2 

De werkwijze I voorziet volgende proefvoorwaarden : I g pyrogeen ijze~ 

wordt toegevoegd aan I I iter gekontamineerd water. Er wordt gedurende 90 min 

gemengd en daarna afgefi ltreerd. 

Bij de werkwijze I I wordt 2 g kl e ipoeder gedurende 90 min gemengd met 

het gekontamineerd water, waarna de kleisuspensie afgefi ltreerd wordt. 

De resultaten bi Ijken bevredigend maar het onderzoek werd niet ver ge

noeg doorgevoerd. Gezien de relatief hoge kostprijs van het pyrogeen !jzer zou 

de metode (werkwijze I l sl echts kunnen aangewend worden voor de behandeling van 

kleine volumina effluenten, maar niet geschikt zijn voor algemeen gebruik. 
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Wel dient er hier vermeld te worden dat men er te Karlsruhe [99] 

schijnt in geslaagd te zijn door injektie van ijzerkrollen in een reaktievat 

interessante dekontaminatieresultaten te bekomen. 

5 . 5 . Gebruik van S i I ikagel. 

Door MILONE (69] werd een studie van de dekontaminatiemogel ijkheden 

uitgevoerd door vorming van si I ikagel in het radioaktief effluent, ten koste 

van een toevoeging van natriumsi I ikaat. 

In de meest geschikt e omstandigheden is MILONE erin gelukt tot 95% 

van het csl3 7 en Sr9° neer te slaan. 

De reeks moge! ijkhede n kan verder uitgebreid worden. 

Nochtans leert de ervaring hieromtrent dat het in de praktijk aan te ra

den is het aantal toegep aste metodes te beperken en bij voorkeur slechts 

enkele algemene werkwijzen aan te wenden. Een zeer groot gedeelte der 

gemengde r adioisotopen wordt b.v. verwijderd door de Ca3 (P04 J2 -metode. 

Wel is het interessant te vermelden dat ze lfs zeer kostelijke reagentia, 

zoals AgN03 , kunnen gebruikt worden, maar dan in zeer geringe koncentra

ties. Het valt immers gemakkei ijk te berekenen welke koncentratie aan 

AgN03 dient toegevoegd te worden om een praktisch vol ledige verwijdering 

van I* t e bekomen, ze lfs in aanwezigheid v an chloriden. 

6. INTERFERENTIE VAN KOMPLEX ERENDE VER B INDINGEN OP DE SCHEIKUNDIGE BEHANDELING. 

Kemplex e r e nde v e rbindin gen, b .v. E. O. T .A. (*l word e n veel gebruikt voor 

de dekontaminatie van vast e materialen [18] [83]. Het E.D.T.A. l evert daarbij 

(*) 
Ethylene d!am!n e tetr a-acetic a cid. 
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uitstekende resultaten maar, gezien zijn sterk kamplexerende eigenschappen in 

een breed pH-gebied, is het moei I ijk het daarbij voortgebrachte afvalwater 

te zuiveren door precipitatie. 

Gezien het groot belang van dit probleem hebbe n wij getracht het 

proefondervindelijk na te gaan en de middelen te zoeken om de nadelige werking 

van E.D.T.A. geheel of gedeelte! ijk op te heffen. 

Wij hebben in eerste plaatsj bij middel van laboratoriumproeven~ de 

invloed onderzocht op de verwijdering van sr90 en Rul06 uit hun waterige qplos

sing. De resultaten van deze bevindingen worden aangegeven in tabel 21. 

TABEL21. 

INVLOED VAN E.D.T.A. OP DE VERWIJDERING VAN Sr90 EN Ru 106 

...................................................................................................................................................................................................... ...................... .. .............................. ... .. 
' 

Hoev eelheid Procentuele verwijdering van 

!- _ ~ ; ~. : ~=; i I :~-' : ~u~~h; ~;~a:t~et ~d ~ l _ i 
.................................................... ...................................... ; 

Ru I 06 
(ferrohydroxydemetodel l 

.......................................................................................... ........................ , 
I 

0 

10 

100 

1000 

98,5 

52 

51 

10 
' 

97 I I l 
i 
~ 

98,8 i 
i 

84,7 

10 

t .................................................................................... -:- ................. .................... _ ....... ............. ........................................................................ 1.._ ................. .. ............................................................. ~ ............................. -.............. "' 

Hierbij werden de radioaktieve oplossingen van sr90 en van Rul06 afzon

derf ijk behandeld volgens de meest aang ewezen metode, sr90 met een overmaat 

Na 3Po4 bij pH= I 1,5 e n in aanwezigheid van Ca-ionen, Rul06 bij middel van ferro

su I faat bij pH = 9 • 
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De invloed van E.D.T.A. is dus zeerduidelijk nadelig, 

Men zou nochtans een vermindering van de nadelige invloed kunnen ver-

wachten bij toevoeging van een overmaat van het kationisch reagens, d.w.z. 

Ca(0Hl 2 voor de verwijdering van sr9° en Feso4 voor de verwijdering van het 

Rui06. Immers een overmaat van het kationenreagens zou geheel of gedeelte! ijk 

het aanwezige E.D.T.A. kunnen binden en aldus het te verwijderen radioaktief 

ion vrijstellen. 

Deze experimentele bevindingen worden medegedeeld in tabel 22. 
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TABEL 22. 

INVLOED VAN EEN OVERMAAT KATIONISCH REAGENS OP DE INTERFERENTIE VAN E.D.T.A. 
-------------------~--------------------------------------------------------

Hoeveelheid Gedrag van Rul06 Gedrag van Srgo ! • l 

E.D.T.A. 
Toegevoegde Procent ue Ie Toegevoegde Procent ue Ie 

(in dpm l hoeveelheid v e rw i j de r i n g hoeveelheid verwij der i ng 

F (in dpm l Ca!OHl 2 (in dpml 

0 100 90, I 100 98,5 

0 200 97, I 200 98,5 

0 300 99,2 300 95,5 

0 500 500 81 

10 100 90,4 100 52 

10 200 98,5 200 48 

10 300 99, I 300 60 

10 500 99-,8 500 68 

100 100 4118 100 51 

100 200 54, 7 200 50 

100 300 95,6 300 56 

100 500 96,9 500 75 

1000 100 10 100 10 

1000 200 10 200 10 

1000 300 10 300 10 

1000 500 10 500 85,5 

( *) In deze reeks proeven we rd ov e ral een hoeveelh e ld van 200 dpm Na 3 Po~ toegevoegd. 
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Uit tabel 22 besluiten wij dat de verwijdering van Rul 06, in aanwezig

heid van E.D.T.A., verbeterd kan worden door een verhoging van de ferrosulfaat

koncentratie ; deze van Sr90 daarentegen is veel meer ingewikk e ld daar een over

maat Ca-zout en even eens nade I i g is [61] • 

Gezien de komplexiteit van het probleem achten wij het voordelig het 

E.D.T.A. vooraf te destrueren bij middel van een I ichte overmaat KMn04 (tabel 

23) • 

TABEL 23. 

VERWIJDERING VAN Ru 106 EN sr90 NA DESTRUKTIE VAN HET E.D.T.A. MET KMn04 • 

Hoeveelheid E.D.T.A. Procent ue Ie v e rw i j de r i n g na destruktie van E.D.T.A. 
voor destruktie met 

KMn04 {in dpml. Rul06 {*) sr90 {lil) 

10 96 96,5 

100 90 94,5 

1000 83 96,3 
, ....... 

E.D.T.A. stoort dus aanzien! ijk bij de behandeling van radioaktieve 

effluenten, maar zijn invloed kan grote! ijks verminderd worden wanneer het wa

ter vooraf behandeld wordt met een oxydatiemiddel. 

De fixati e door kamplexerende verbindingen kan, alhoewel nadelig voor 

het rechtstreekse nee rslaan, toch aanleiding geven tot een aanzien! ijkedekon-

taminatie wanneer de komplexenhoudende vloeistof geleid wordt over adsorberende 

kooI • 

-------------------------------------------------------------------------------
106 . 90 Het Ru we rd verw iJd e rd door to ev oe ging van F e SO~ e n het Sr met Na3 Po~ e n Ca(OHJ 2 • 
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Proeven van LAC Y [59] wijzen imme rs op de mog e ! ijkheid tal rijke fis

sieprodukten t e binden met dimethy lglyoxime en dan achteraf het gevormde kamplex 

te fix e ren op kool. 

Kompl exatie bij midd e l van E.D.T.A. gaf nochtans minder goede resul

t at e n, ve rmoed e lijk t e n gevolg e va n de hoge oplosbaarhe id van het gevormde kam

p I ex • 
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Hoofdstuk 11. 

PRAKTISCHE UITWERKI NG DER SCHEIKUNDIGE METODES 

TOT EE N BEH ANDELING SS YST EEM. 

De neersl agen, be kom e n bij de scheikundige be handeling, b.v. FeiOHJ 3 1 

Fe iOHl 2 1 Ca3 1P04 12 , zi j n meest a l v an kol loi~ a le natuur en kunnen moei I ijk als 

dusdanig afgefi ltreerd worden, 

Het be ha nde I de wat e r wordt daa rom ge k I a a rd door bezinking op diskon

tinue of kontinue wijze. 

Het ge konc entree rde r adioakti e f slijk voe rt men a fz.onderlijk af} on-

vermijdel ijk s amen met ee n gedee lte v a n het be ha nd e l d water, De si ijkafvoer 

vermindert echter d aa rdoor de netto behandel ingskapaciteit der installatie. 

Om deze r eden tracht me n de to ege paste bezinktechnieken te v e rb eteren maar ter-

zelfder tijd ook het aantal opeenvolgende scheikundi ge behandelingstrappen tot 

een minimum te beperken, 

I. TOEGE PASTE BEZINKTECHNIE KEN . 

De ze kunnen ingedee ld worde n in kontinue e n diskontinue technieken. 

Bij een diskontinu st e ls e l 1 zoa ls door fig. 3 voorg esteld, brengt men 

het te behandel e n wat e r in ee n konisch e t a nk ove r en voegt de nodige reagentia 

toe • 

Men laat ve rvolg ens het si ijk gedure nd e enke le uren of dagen bezinken. 
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F I G. 3 

DISKONT I NUE APPARATUUR VOOR SCHEIKUNDIGE BEHANDELING VAN AFVALIVATE;R .• 



- 67 -

Het si ijk wordt daarna a fg et apt en het heldere water kan eventueel 

een vo I gende behand e I i ng ondergaan • 

Dergelijke t ec hnieke n vereisen nochtans ee n abnormaal grote appara

tuur, voornamei ijk wanneer het gaat over belangrijke hoeveelhede n te behande

len water. 

Bij kontinue stelsels kan men een rechtstree kse bezinking ofwel een 

"sI ijkbed "-bezinking aa nwenden • 

Bij de rechtstreekse bezinking [96] wordt het effluent gemengd met de 

nodige reag entia en ten slotte geleid doorheen ee n konische bezinkingstank (zie 

fig. 4l ; het gereinigde water wordt er kontinu l angs boven afgevoerd en het 

gekoncentree rde si ijk l angs onderen verwijderd . 

Te Oak Ridge [25] is de bezinktank zelfs niet voorzien van een ko-

nische bod em, maa r hij is ingedee ld in v e rschi I l e nde kamers voor primaire en 

secundaire bezinking. 

Deze inrichtingen worden gekenmerkt door een bel angrijke "c a rry-over"(*) 

van het neerslag en dus een betrekkei ijk geringe de kontaminatiegraad. Daarenbo-

ven worden de ionenwisse l e nd e en adsorberende eigenschappen van het neerstag on

voll edig benut doordat de kont aktduur tussen het si ijk en het water zeer gering 

is, en er zich slechts één enkel evenwicht kan inst e llen. 

Deze beide faktoren kunnen gedeelte! ijk uitleggen waarom in één der 

inst a llaties te Harwe il [79] a ls ook te Marcoule [5] [37], slechts dekontamina-

ties van ongeveer 80% worden be reikt. 

De si ijkbedmet ode daarentegen verzekert een l a ngere kontaktduur en 

ook de filtratie van het troe be l water door ee n goed gevormd si ijkbed : de kla

ring wordt er in de hand gewerkt e n v an de fix e ren de eigenschappen van het 

( *) "C I a rry-over' =o ve rloop van ee n gedee lt e va n het gevormde nee rsl ag , samen met het behandeld water. 
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st ijk wordt dan ook beter gebruik gemaakt. Terverduidelijking beschrijven wij 

hierna de apparatuur, gebreveteerd door INFILCO, U. S.A. (fi guur 5). 

Het te zuiv e re n wat e r wordt langs A geleid naa r de primaire reaktiekamer 

waar, langs B, reag e ntia worden t oeg evoeg d . Bij middel van ee n turbine 

wordt het water e r intens geme ngd e n la ngs spleetopeningen opgezogen naar 

de s econdaire reakti e kame r, waa r, eve ntue e l, nieuwe reage ntia worden toe

gevoegd • 

De ontstane suspensie vlo e it langs C naar E ; het zwaa rd e re si ijk bezinkt 

er betrekkef ijk snel e n vormt een si ijkbed D. Bij je overgang va n C naa r 

E wordt de suspensi e d us door het re eds aanwezige st ijkbed gedeelte) ijk 

gefiltreerd. Het volled ig gezuiverd water wo r dt weggel e id langs de over

I aapgoot F. Het gekoncentreerde sI ijk wordt I angs G afgevoerd • 

Deze inrichting beproe ven wij sedert achttien maande n het effluent 

is vo l l ed ig hel de r en de si ijkafvoer wordt bepe rkt tot ong e vee r 3% van het to

tale vloeistofdebiet. Geduren.je deze proefperiode hebben wij, meerde re malen 

per wee k, waterh oe veelhed en va n 150m3 be ha nde ld in de besproken apparatuur. 

Samen met deze proeve n op nijverh e idsschaa l werden telkens laborato

riumproev e n uitgevoerd in open bekers : de uitslagen van be ide reeksen proeven 

werd e n vergeleken. Te n einde een nutteloze o psomming van cijfers te vermijden, 

beperken wij ons tot het me dede len van de uitslagen van de proeven uitgevoerd 

in november e n decemb e r 1958 (t a bel 24). 
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TA BEL 24 . 

SCHEIKUNDIGE BEHANDELING VAN RADIOAKTIEVE EFFLUENTEN. 

VERGELIJKING DER LABORATORIUMPROEVEN MET DE PR AKT IJK. 

j Datum ! Vermoede- i Toegepaste H p·rocentuele vermindering v.d. aktiviteit ! 
' I". ' (*) !! l j de IJke ver~ metodes !i .... ............ ........................ ............................. ......... T ...... ...................................................................... 

1 ! ontrelniging. j !! Laborator i umproeven j Proeven op grote ! 

......... . iL... ... .... ........... ... .. ........................ l ....................... ~.~ -~ .. ~-~ .. ~-- ~ .......................... .... ,11. r•OoOooOOOHoooooo o .,o<oo OO>O<<< <OH< < <ooOooOoo~oOO "'''''''' ' '' '' '''''''''' ' o<OHoooooooO<o•Oo ,,.; '''' ' '''''''''''''''' ' '''"''''~'"''''''' 

i :: 

3/11/58 i MFP 1** 1 :cu2Fe!CN 16 :1 71 1 66,7 j 

y············ .... ................. .. ......... ~ ... .. 

51 I I /58 ! MFP 

,............ .. ................ . .. ' . 

12111/58 ! MFP 
s* 

·!' " "'""'"'''"''"'''""'""""" '''""; , ............. . .. .......... . 

17111/58 i MFP 

I 20/ll/58 f MFP 

!+ Fec1 3 ·~ j l 
? -~~~-~~~ ............. .............. . ..... ;:· ................... . ..... ~-; ·;· ; ............... r ............ ........ ~ ·; .. ;-; .. ................... .. ............... ;_! 

~ ~ 
i ......................... :·················· ....... ·············· ······· ····~·········· .............. jf················ ........................... ~-· ...................... ........ ......... ... t············ .................................... ... , ........................... ... ,. 

; ! 

L~feC 13 

. ...... r······ ............ ~··· 

jBaCI 2 
' FeC1 3 
! ................... . 

' FeCI 3 
!Na3 Po4 

70 52,7 1 

' 1 
""""i+""""'' ...... .. ......................................................... .. ······· t···"''""'"'''"" ..... ... ......................... , ....... .. ... ................. l 

:; 86 i ij 92,9 I 
'""''"''"'11'''''' .......................... .. ............ 1"''''"'''''''"""' "''""-"""' "'""'"'"'"""''"''""' "'""'"' """"'' ~ 

i.·:.: 75 87' 5 ! 
;J I 

.. .............................. """'?!· ............................................ . ........ ...... , .................. ......... t .... ,._,,. .. .... ........................... , ........................ .............. t 
F 90 : 90,4 i 
H 

""""'"''""''''"''"""""'"'"' ... ;i,.,.,,. ....... .. ,.'""'"'"''""""''" """"'""'"""'''""'"'"' ' """"'" " ''I""'" 

~ ' ! ii 65 
!! 

H 
82 

; 
! ............... ... ................ .. ... ..................... ......... ; 

73,9 
94,2 i 

i .................... .. .:. ............ -............................................... ............ "'i1""" ""''""""!"'""""' '"""""'' ' " '"'"'"'"''"'"''"''"' ' " '"'''"'"'"""" " '''' ~ 

!FeCI 3 
1Na 3 Po4 

90 90,5 
! 
! 
·I 
! . . i 

"!" ' ""''' "' .. .. .. ... ........ . ....... .... . ? .. ...... ........ ..... ...... ........ ...... ..... .... .j-........... ... ............... .............. .. .................................. h .. ····- · ··"'' ''"'""''''"-''""'' ' "''"'''"''""'''''""'"'"'''"""''-""'i''""'" ''"'''"''"''''" " "''" '"''''" '' ""'' ' """'" ............... .. ~ 

1 

24/11/58 1 MFP ! FeC1 3 78 90,3 

.

.. .. ~·~·;·~~~ ................ ................... .. ....... "t'""" '"'"'" .... .............. .... ;; ...... ....................... .... ..... : ........ ... ............. ;·~·~-~ ......................... .. ......... !.·: 

i! 
; ~ac 1

2 

.............. .........•........ ···········:; ·····················;; • •• j ~;,; · ·1 
i Fee 13 i! 

.... +!.. ......... , .. ... j .... . .......................................... ........ .. ......... ............. i 

! .......... ................................... . 1 

261 11 /58 i MFP 

s* 

i / Na3P04 ,, 84 95,3 ~ 
ï H ~ 
L ..... _ .. .... ................... - ... ....... : ....................... -............. ............. : ................................... .............. , ............................ ,.:f.. ................................ -.......... ............................... - ........ J .......... ..................................................................... : 

R. L. H. Gent 
Bibliotheek _____ _, 
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....................... 

1/12/58 MFP BaCt 2 Cu2Fe(CNl6 93 91, I 

s* FeCt 3 

Na3Po4 95 96 

5/12/58 MFP BaCI 2 98 90,5 

s* sr90 Na3Po4 99 99,5 

9112 )8 MFP BaCI 2 Fee 13 99 99,2 

s* sr90 Na3P04 99 99,7 

11/12/ )8 MFP BaCI2 FeCI 3 92 98,4 
s* sr90 

15/12/58 s * sr90 BaC 12 FeCI 3 94 96,4 

Na3Po4 96,4 97,4 

17/12 )8 MFP FeC 13 97 95,4 

Na3Po4 97 97,5 

18/12/ )8 MFP FeCI 3 91 87,6 

caco3 Na 3Po4 91 92 

22112 18 MFP BaCI 2 FeCI 3 92 92,3 
s* 

29/12/58 MFP BaC 12 FeCt 3 89 9116 

s* Na 3Po4 89 91 '6 

In de kolom der toeg epaste metodes worden, per proef, de twee groepen metodes aangegeven die achter

e envolgens op het efflue nt we rden toegepast, 

(**) MFP = "mixed fissJon products" of gemengde flss!eprodukten, 
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Een nauwkeurige wiskundige verwerking van deze resultaten zou bezwaar

I ijk uit te voeren zijn, daar het telkens ging over vloeistoffen met uiteenlo

pende radioaktiviteit en scheikundige samenstel I ing. 

Wij hebben ons daarom beperkt tot het berekenen van de hoeveelheid ra

dioaktieve stoffen, uitgedrukt in mi I I icurie, die per proef van 150m3 uit het 

af va I wat e r we rd v e rw i j de rd • 

In tabel 25 worden deze waarden vergeleken met de aktiviteitsverminde-

ring die volgens de laboratoriumproeven kon verwacht worden. Deze laatste re-

sultaten werden bekomen door het volume van het in de praktijk behandeld water 

( 150 m3l te vermenigvuldigen met de verlaging der specifieke radioaktiviteit die 

in het laboratorium werd vastgesteld. 

TABE L 25. 

VERGELIJKING DER LABORATORIUMPROEVEN MET DE UITBATINGSRESULTATEN. 

Datum Totale 1~-yl -stralende stoffen verwijderd (in 10-3 mcl , ................................. . 
Verwachting, steunend op labo- Resultaten in de praktijk 

ratoriumproeven. !150m3 per proef). 

3/ I 1158 2.056 I .804 
5/ I I /58 2. 150 2 .319 

I 2/ I 1158 2.645 2.712 

17/11/58 I .866 2.156 

20/ I 1/58 I .866 I .875 

24/11/58 I. 619 I. 710 
261 I I /58 2.277 2.620 

1/12/58 75.647 80.938 

5/12/58 24.205 24.210 
9/12/58 32.863 32.962 

15/12/58 13.227 13.594 
17/12/58 7.430 7.396 

18/12/58 
I 

5.846 5.907 
19/12/58 4.956 5.306 

Totaal : 178.658 185.510 
...................................................... .......... ........................... 
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Het totaal bi lan der maanden november en december 1958 wijst op een 

goede overeenstemming tussen laboratoriumproeven en dage I ijkse praktijk, met 

nochtans een I icht voordeel van ongeveer 4% voor de praktische uitvoering. 

Dit hebben wij gedurende de volg e nde ma~nden systematisch opnieuw vastgesteld. 

2. UITWERKING VAN EEN PRAKTISCH BEHANDELINGSSYSTEEM. 

Uit hoofdstuk I besluiten wij dat geen enkele der besproken scheikun

dige metodes op zichzelf volstaat om een maximumdekontaminatiegraad te verzeke-

ren van effluenten, afkomstig van een laboratoriumkamplex of van reaktaren. 

Daarom hebben wij getracht een behandel ingssysteem uit te werken waar

bij verschil lende metodes samen toegepast worden om aldus de meest efficiënte 

resultaten op te leveren. 

Het gesteld probleem hangt van de omstandigheden af ; wij menen aldus 

dat men zich niet mag beperken tot de toepassing van een wel bepaalde scheikun

dige metode, maar dat men een systeem dient uit te werken waarin verschil lende 

behande I i ngstechn i eken aangewend kunn e n worden • 

Met volgende faktoren zal rekening worden gehouden : 

al de noodzake I ijkheld het aantal behandel ingsstappen niet hoog op te drijven, 

bl de onverenigbaarheid van bepaalde metodes, b.v. wegens omstandigheden van 

pH en hardheidsgraad van het water, 

cl de moeilijkheden bij het verwijderen van zeer fijn verdeelde neerslagen~ 

2.1. Praktische behandelingsinstallatie (fig. 6l. 

Steunend op het voorgaande scheikundig onderzoek en de hierboven ver-

melde beschouwingen hebben wij een instal lat ie ontworpen en gekonstrueerd, waar

van de essentiële onderdelen zijn : 
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a. Twee voorbehandelingstanks, elk van een inhoud van150m3: zij zijn 

binnenin bezet met zuurvaste steen en voorzien van een roerwerk en 

een toevoeg i ngssysteem voor se he i kundige reagent i a • 

In deze tanks wordt het water homogeen gemaakt, bemonsterd en ten 

slotte behandeld met specifieke reagentia, waarbij nochtans vermeden 

wordt de gevormde neerslagen te laten bezinken. 

De volgende reagentia kunnen worden toegevoegd : 

- BaCI 2 voor het neerslaan van s*o; of Te*O~, 

K4FelCNl 6 en Cuso4 voor de verwijdering van cs 137 , 

- Cuso4 en Na2s2o3 voor de verwijdering van I* • 

Na deze voorbehandeling en een eventuele aanpassing van de pH, wordt 

het water overgepompt in de flokkulatieinstallatie. 

Deze mengtank is eveneens voorzien van een zuurvaste-steenbedekking, 

een intens roerwerk, alsook aan- en afvoerleidingen. Het water wordt er ge

mengd met een eerste flok kulatiemiddel, b.v. klei, diatomeeënaarde, ferrichlo

ride of ferrosulfaat, ten einde de radi oa·<tieve stoffen, in suspensie gebleven, 

alsook de voorheen gevormde radioaktieve neerslagen te doen uitvlokken. 

Het water va n de eerste mengtank afkomstig loopt over in een eerste 

bezinktank, waar eveneens reagentia kunnen toegevoegd worden, b.v. NaOH voor 

de aanpassing van de pH. Deze tank is, zoals wroeger beschreven, voorzien van 

een systeem voorkontinueen automatisch reg e lbare si ijkafvoer. Op deze manier 

slaagt men erin het si ijkbed op een konstant niveau te houden zodat het uit-

vloeiende, geklaarde wat e r, st eed s een minimum aan stoffen in suspensie bevat. 
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Deze zijn identisch aan de eerste en worden eveneens gebruikt voor 

een scheikundige flokkulatie, b.v. bij middel van Na3Po4 en Ca(0Hl 2 • 

Het toegevoerd water vertoont steeds een ijzergehalte van een paar 

dpm ; de aanwezigheid van Fe(0Hl 3 versnelt het bezinken van het gevormd Ca3(P04 l2 , 

zodat het uitvloeiende water meestal vol ledig helder is Dit laatste vloeit naar 

de nabehande I i ngstanks • 

Twee tanks, 150m3 groot, identisch aan de voorbehandelingstanks, 

di enen voor de monstername van het behande I de water, pH-korrekt ie enz... Des

noods kan het van daaruit teruggepompt worden naar om het even welk punt der 

behandel ingsinstallatie. 

Van bij het begin der studie werd eveneens de moge! ijkheid voorzien 

om tussen de scheikundige behandeling en de nabehandel ingstanks een adsorptie

of ionenwissel ingssysteem in te schakelen. Dit wordt uitvoeriger besproken in 

de hoofdstukken IV en V. 

2.2. Behandel ingssysteem en resultaten. 

De hierboven beschreven behandelingsinrichting wordt sedert geruime 

tijd aangewend voor de zuivering van grote volumina laboratoriumeffluenten, be

smet met gemengde fissieprodukten en, in enkele gevallen, s35 en Jl31. De spe

cifieke radioaktiviteit van het te behandelen effluent schommelde tussen ro-3 

en ro-5 f.Lclml. 

Wij hebben de behandelingen als volgt geleid 
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- in de voorbehandel ingstanks pH-regeling, 

-toevoeging van K4FeiCNJ 6 en Cuso4 , 

-eventueel toevoeging van BaCI 2 , 

- in de eerste meng- en bezinkinrichting: toevoeging van FeCI 3, 

-in de tweede meng- en bezinkinrichting: toevoeging van Cai0Hl 2 ,Na3Po4 en 

NaOH • 

Tabel 26 bezorgt een overzicht van de gemiddelde maandresultaten. 

TABEL 26 . 

PROCENTUELE VERWIJDERING DER RADIOAKTIEVE STOFFEN IN EEN INSTALLATIE VOOR ZWAK-

RADIOAKTIEVE EFFLUENTEN 

Tijdperk Me todes Procentuele verwijdering van . . ------- -------
o.-stralers ~ê--_ Y~ _-_:!~~~.:_r:_s Sr ----------- --

; .... .......... ..................... 

Augustus 58 Fei0Hl 3 + gem. 99,2 gem. 81,7 gem. 95,8 

Ca3(P04l2 max. 99,6 max. 86, I max. 96,8 

September 58 Fei0Hl 3 + gem. 97 ,7 gem . 78,8 gem. 95,9 

Ca3(P04l2 max. 99,8 max. 84,0 max. 98,7 

Oktober 58 Fe !OHJ 3 + gem. 98; 7 gem. 84,0 gem. 95,6 
Ca3 ( P04 12 max. 99,7 max. 92,0 max. 98,0 

November 58 Cu2Fe iCNJ 6 gem. 98,6 gem. 93,9 gem. 94,4 

FeiOHl3 
Ca3 !P04 ! 2 max. 99,5 max. 95,3 max. 96,9 

December 58 Cu2Fe !C NJ6 gem. 99,0 gem. 97,3 gem. 96, I 
Fe!OHJ 3 
Ca3!P04J2 max. 99,8 max • 99,7 max. 92,2 

..................................... ..................... 

Januari 58 Cu2Fe!CNl 6 gem. 98,5 gem. 95,5 gem. 97,7 
Fe!OHJ 3 
Ca3! P04 l 2 max. 99,9 max. 97,7 max. 99,3 
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Bij het beschouwen van de tabel stellen wij een sterke toename vast 

van de dekontaminatiegraad wanneer de ferrocyanidemetode in het dekontaminatie

schema wordt ingeschake ld. Deze resultaten, bekomen op gewone laboratoriumef-

fluenten bewijzen ook dat hetmogelijk is volgens deze eenvoudige en goedkope 

metodes een algemene dekontaminatie van minstens 95% te verzekeren. 

Een analoog systeem werd beschreven door BURNS en GLUEKAUF [17] voor 

de behandeling van fissieprodukten-houdend water. De metodes zijn nochtans 

enigszins afwijkend alsook de gebruikte apparatuur. Het water wordt er eerst 

met phosphaat behandeld en daarna met ferrosulfide (zie tabél 27). 

TABEL 27. 

DEKONTAMINATIERESULTATEN BEKOMEN TE HARWELL. 

Procentuele verwijdering bij behandeling met : 

Na3Po4 Na3Po4 gevolgd door sulfide 

<X-stralers 98,78 % 99,65 % 

( ~-Y) -st ra Iers 86,91 % 90,89 % 

Rul06 a 11 één 47 tot 70 % 69 tot 83 % 

cs137 alléén 16 tot 33 % 32 tot 49 % 

De metode gebruikt te Harwel I wordt aldus gekarakteriseerd door een 

lagere verwijdering der (~-yl -stralende elementen, waaronderhoofdzakelijk 

csl37. 

Wij hebben daarentegen de hoeveelheid reagens opgedreven. Het rela

tief belang van de eraan verbonden verhoging der bedrijfsonkosten wordt bespro

ken in hoofd st uk V • 
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Hoofdstuk I I I . 

BEHANDELING VAN HET GEKONCENTREERDE SLIJK. 

Wij hebben proefondervindelijk vastgesteld dat, bij de scheikundige 

behandeling der effluenten volgens het in Hoofdstuk I I beschreven systeem, on

geveer 10% van het tot~al vloeistofdebiet afgevoerd wordt onder vorm van een 

si ijkachtige massa waarvan het droge-stofgehalte meestal de I %niet overschrijdt. 

Dit laatste kan evenwel tot ongeveer 5% worden opgevoerd door statische bezin

king. Een langdurige dekantatie bi ijkt de proefuitslagen weinig te beTnvloeden. 

De evolutie van het schijnbaar volume bij de dekantatie van een 5% 

droge-stofhoudend si ijk, wordt weergegeven in dlag. 4. 

Statische bezinking alléén herleidt het volume te stockeren mater·iaal 

slechts tot ongeveer 2% van de behandelde waterhoeveelheid; wij hebben dan ook 

uitgezien naar betere metodes om het radioaktief koncentraat in een kleiner vo

lume te reduceren. 

I. DROGEN IN OPEN SLIJKBEDDEN. 

Deze handelwijze wordt dikwij Is toegepast in de gewone afvalwaterzui

vering maar zij schijnt minder geschikt te zijn voor de filtratie van radioak

tief slijk. Het ledigen van open si ijkbedden vereist immers een langdurige ma

nipulatie met alle gevaren en problemen die eraan verbonden zijn, b.v. bestra

ling en kontaminatie van het personeel, kontaminati e van de omgeving, enz ••• 

Daarenboven behoudt het aldus afgefi ltreerde materiaal een watergehalte van 

minstens 80%. 
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Dit systeem ka n dus hoogstens toeg e past worden wanneer het si ijk wei

nig radioaktief is, alsook wann ee r de stockage- en vervoerkost e n laag zijn. 

Door VOZNESENSKY [88] werd ee n systeem va n open filters beschreven 

waarbij, gedurende de winter, het kolleidale si ijk ontwaterd wordt door bevrie-

zing e n ontdooiing. Het gedroogde si ijk wordt nadi e n mechanisch verwijderd. 

Het princiep van bevriezing wordt hierna mee r systematisch besproken. 

2. CENTRIFUGATIE OF FILTRATIE IN GESLOTEN FILTERS. 

Ce ntrifugatie e n filtratie in een open- of gesloten apparatuur geven 

geen hog e r d rog e-stofg e ha lte da n spre iding op open si ijkbedden, alhoewel het 

manipulatieprobl eem er sterk vere e nvoudigd wordt. Nochtans, gezien de kolleida

le natuur van het si ijk, verstoppen de filters nagenoeg onmiddel I ijk zodat, als 

enig type, de trommelfilter [37] met kontinue verwijd e ring van de gedroogde 

mass a in aa nme rking komt. 

In dit geva l zijnfiltratiesne lheid en re ndement der instal lat ie noch-

tans zeer onregelmatig. 

Wij hebben getracht de filtratie te versnellen door toevoeging van 

inert materiaal, b.v. diatome t::< ë naa rde. De proeven werden uitgevoerd in een 

kleine laboratoriumcentrifuge. De result at e n va n dit onderzoek worden weerge-

gev e n in diag. 5. 

Een werkelijke ve rbetering treedt op door toevoeging van diatomeeënaar

de, maar de ve re iste hoev ee lhede n zijn aanzien! ijk ; daaruit vloeit tevens een 

va nzelfspre ke nd evenredige volumevermeerd e ring voort va n het uiteinde I ijk te 

stockere n produkt • 
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3. DROGING DOOR VERWARM ING. 

Het overtol I ige water kan v e r :l rong e n worjen door v e rwarming, b.v. op 

een trommel d roger of in droogketels. Dit systeem levert een zeer hoog droge

stofgeh a lte op en bi ed t een grote gebruikszekerheid. Nochtans, bij de verwar-

ming worden dampen vrijgest e l d d ie ver:::te r d ienen gezuiverd te worden door fi 1-

tratie ten einde een luchtbesmetting te vermijden. 

4. FILTRATIE NA BEVRIEZING. 

Zoa ls reeds verme l d , I igt de voornaamste moei I ijkheid van de recht

streekse filtratie in de kaliaidale natuur van het si ijk. Ee n gel kan noch.tans 

op verschi I lende manieren gedeelte! ijk gedehydrateerd worden, o.a. 

- door uitzout en, b.v. met ca++- zouten : wij hebben deze metode beproefd, 

maa r zonder r esultaat ; daarenboven, zelfs in de veronderstel I ing dat een 

toevoeging van c a++- zout e n de uitvlokking in ::te hand werkt, zou de metod e 

nog te verwe rpen zijn wegens het risiko oppervlakkig gebonden radioaktieve 

ionen in de oplossing terug vrij te stellen, a ls gevolg op een uitwisse-

I ingsreakti e tuss en de i onen, geadsorbeerd aan het si ij k , en het toegevoeg

de ca++- zout ' 

-door v e rwa rming !hoger besp roke n), 

- doo r uitvri ezing. 

Het is ee n beke nd feit :lat de ge lstruktuur volledig kan verbroken wor

den door bevriezing [1 5]. Het oppervlakkig gebonden water wordt a ldus aan het 

gel onttrokken en na dooi e n bekomt me n een korrelig, sterk gekoncentreerd en 

zeer gema kk e i ijk t e filtre ren nee rsl ag. 

Deze we rkwijze we r j doo r ons op laboratoriumschaal beproefd !diag. 6) 

op neerslag e n bekome n na verschi I l e nde scheikundige bewerkingen. 
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De bekomen resultaten vatten wij als volgt samen 

-de filtratiesnelheid wordt met ee n faktor van ongeveer 25 vermenigvuldigd, 

-het droge stofgehalte van het gefiltreerde si ijk wordt aanzien! ijk ver

hoogd : filtratie zonder voorafgaande bevriezing gaf aanleiding tot een 

droge-stofgehalte van 15 tot 20 %, terwij I na voorafgaandelijke bevriezing 

en ontdooiing een droge-stofgehalte van 40 tot 50 % bekomen werd. 

- organisshe stoffen storen zonder de werkwijze waardeloos te maken, 

- e8n minimumvriestijd van 30 min dient voorzien te worden. 

Op basis van deze geg evens hebben wij een industriële inrichting ont

worpen en uitgewerkt (fig. 71. 

* * * 

De keuze tussen het verwa rmings-en bevriezingssysteem wordt ten 

slotte hoof::lzakel ijk be paald ::!oor ekonomische overwegingen. Voor de twee geval

len he bben wij een ve rgel ijking van de onkosten geraamd voor een instal lat ie 

met een kapaciteit van 5 m3/::fag. 

Indien wordt ve ronderst e ld dat het droge-stofgehalte 95% beoraagt, 

zouden de onkosten belopen : 

("""'""''"''"""''''"""""'"''''""'"""''"''" ''' '"'''"''""'"'"'""""'''"""""'' ................... ................... ........................................... ! ............................... .. .......... .... .............. .................................................................... ... ï 

I ~~~==!=~~~g. : ~~~~~~l~==-~!==~~~l~~~g=~· I 
f ' "'""'"' """''" ' " • • ......... ... .. .... . ; . ......... ... .. . . .. . ... .. .. ........ .... .... . ......... . .......... ... ........... .......... . ........................... 1 
j droogtrommel 750.000 fr. 75.000 fr. ! 

vent i I at ie I 00.000 f r. 

stoomgen e rator 150.000 f r. 

I 0. 000 f r. 

15.000 fr. I 
I 
i 
! 
i 

l .......... ....... ... ". ..... . ... ~-~-~ -~-~-.' ....... : .. .... !. ........ ' ... ~ .. ~-~~ .. ~- ~ -~-~ ... :.~ .~ ............... . ........... L ............... ..... ... ....................... - ~ - .. ~-~ .. ~ -~-~~-- -~- ~-~ ..................... ............... ..! 
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Tot aa l 

62.500 fr. 

300.000 fr. 

50.000 fr. 

512.500 fr. 

Indien het si ijk eerst bevrore n wordt, daa rna ont doo id en ten slotte 

afgefiltreerd en het droge-stofg e halte 40% bedraagt, schatten wij de onkosten 

als volgt : 

- bevriezen : 500.000 fr. 

-centrifuge: 300 . 000 fr. 

Verbruik. 

vaten 750 per j aa r 

st room 25 PK 

Totaal 

Totaa l 

50.000 fr. 

30.000 fr. 

80 .000 fr. 

187.500 f r. 

125.000 fr. 

392 .500 fr. 

Het is hierbij du s dui delijk dat e konomisch gesproken de bevriezing 

voo rde lig uitv a lt. Dit bes luit is voo rn ame i ijk toe te schrijven aa n het feit 

dat, voo r het behandeld gev a l, bij de verdamping geen wa rmt e recuperatiemogelijk 

is : de instal l at ie dient immers geventileerd te wo rd e n, waa rbij verdunning der 

gassen optreedt. Daa rentegen ka n, bij de vriesinst a ll atie, de doolwarmte zeer 

gemakkei ijk geleverd wo rden door de conde nsor, wat natuur! ijk een aanzien I ijke 

bespa ring meebrengt • 
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Hoofdstuk I V . 

TOEPASSING DER IONENWISSELAARS OP DE AFVALWATERZUIVERING. 

lonenwisseling op syntetische harsen werd vanaf 1954 door verschillen

de auteurs voorgesteld als een mogelijkheid voor de behandeling van radioaktie

ve effluenten [82] [91 ] [81]. De bekomendekontaminatieresultaten zijn uitste-

kend maar de gebruiksduur van het hars hangt af van het zoutgehalte van het wa

ter, en in hoofdzaak van de koncentratie der twee- en driewaardige kationen. 

De toepassingsmogelijkheden worden grote I ijks beperkt door de hoge 

kostprijs van het verbruikte materiaal. Bij de regeneratie van het verzadigde 

hars worden immers aanzien I ijke volumen sterk-zure en sterk-aktleve effluenten 

voortgebracht die enke I door indampen kunnen gekeneent reerd worden [9 1]. Deze 

laatste behandel ingsstap is zeer koste I ijk, stelt aanzien! ijke korrosieproblemen 

en leidt tot een totale koncentratiefaktor : 

volume behandeld water 

volume te stockeren materiaal 

van hoogstens 150. 

Wanneer geen regeneratie wordt toegepast wordt het verzadigde hars 

als verloren aanzien. 

Uit deze overwegingen valt te besluiten dat ionenwisseling slechts 

renderend kan zijn voor de behandeling van scheikundig zuivere effluenten, wat 

zelden voorkomt 1 alsook voor de behandeling van scheikundig onzuivere effluen-



ten, indien men beschikt over goedkope grondstoffen waarvan de regeneratie to

taal overbodig is. 

Op talrijke plaatsen werden demogel ijkheden der natuurt ljke ionenwis

se I aars onderzocht • Het I aboratori um te Broekhaven [43] bestudeerde de i enen

wisselende eigenschappen en de praktische bruikbaarheid van montmori I lonietklei. 

Alhoewel deze klei een aanzien! ijke sorptiekapaciteit bezit, kan ze, 

gezien haar gebrekkige physische stabi I iteit, niet gebruikt worden als fi !ter

materiaal of als kolomvuil ing. De textuur kan wel enigszins gestab i I iseerd wor

den door toevoegen van kri I ium en persen tot fijne draden. Gezien de noodzaak 

van omsl achtige voorbehandelingen bi ijven de vooruitzichten voor toepassing van 

kleimaterialen beperkt tot de behandeling v an kleine volumina sterk-aktief water. 

Niettegenstaande deze belangrijke nad e len werden grondige onderzoe

kingen uitgevoerd over de fixatie van fissieprodukten in wel bepaalde omstandig

heden, b.v. uit een 0,1 molaire boorzure oplossing [80]. 

Op andere plaatsen werd de montmori I Ionietklei aanzien als een middel 

voor de definitieve fixatie de r langl evende fissieprodukten [47] · [41] of als een 

mogelijkheld voor rechtstreeks e storting in de grond [8]. In elk geval bi ijken 

de uitslagen bepaald gunstiger voor de fix atie van cesium dan voor strontium ~1). 

Andere Britse ond e rzoekars [78) beproe fden ongebrande vermikul iet. 

Dit mineraal is merkel ijk kost e ! ijker dan klei, maar, gezien zijn permeabi I iteit 

en zijn stabiele physische struktuur, is het een zeer geschikt materiaal voor 

gebruik in ionenwissel ingskolommen. 

In de hierboven besproken gevall en bekomt men steeds een aanzien! ijk 

volume materiaal dat, na v e rzadiging, dient gestockee rd te worden. 
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Wegens hun brandb aa rheid, e n bijgevolg, de moge I ijkheid het te stocke

ren volume stof te verminderen door incineratie, hebben wij meer gezocht naar 

goedkope organische ionenwissel aa rs [30] ; wij hadden tevens voor ogen een rela

tief bet e re fixatie voor strontium dan voor cesium daar, voor dit laatste ele

ment, zeer goede scheikundige metodes bek end zijn. 

Cellulose, proteïne, I ignine en hun a fbraakprodukten kunnen gebruikt 

worden voor kationischeadsorptie : immers c e llulose wordt sedert meerdere ja

ren toegepast bij de chromatographische scheiding en identificatie van mikrohoe

veelheden minerale stoffen. 

Anderzijds is het een voldoende bekend feit in de landbouwwetenschap

pen dat de humus in vee l geval t en een groot gedeelte der sorpti ekapaciteit van 

de grond kan vertegenwoordigen. Dit wijst op de moge I ijkheden ontbonden of ge

rotte organische stoffen aan te wenden. 

Het probleem van de toepassing der natuurt ijke organische ionenwisse

laars bij de zuivering van r ad ioaktieve effluenten werd door ons in twee stadia 

bestudeerd : 

a) door een uitg ebreide r ee ks proeven, zoeken naar een geschikte grondstof 

en, voor dit materiaa l, op empirische wijze goede gebruiksvoorwaarden 

vastste tien; 

bl door een studie van het ionenwissel ingsprobleem als physicochemisch ver

schij nse I, het nag aa n der i de a Ie gebruiksvoorwaarden • 

Deze mani e r de studie op te vatt e n biedt het voordeel dat het "engi

neering" -werk reeds kan begonnen wo rden voora leer het langdurige physicoche

mische werk beëindigd is. 

* * 
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A. KEUZE VAN DE TE ONDERZOEKEN IONEN ~liSSELAAR. 

I. VERS HOUTMEEL. 

Na te hebben vastgesteld dat vers houtmeel de eigenschap bezit radio

aktieve kationen vast te leggen, werd e n de voorn aamste faktoren opgezocht die 

het adsorptieproces bei nv I oe den • 

l.I. Zuurt egraad. 

Oplossingen van verschi I lende zuurtegraad en, besmet met verschi I lenJe 

radioisotopen, werden geperkoleerd doorheen 16 cm hoge kolommen, van 13 mm door

meter, gevuld met houtmeel. 

De radioaktiviteit der oplossingen werd gemeten v~6r en na perkolatie 

!diag. 7l. Voor de meeste r ad ioisotope n bedroeg de dekontaminatiegraad minstens 

95 % uitgezonderd voor ruthenium dat zich, zoals voorhe e n reed s gemel d, op een 

afwijkende manier ged raagt. 

I .2. De invloed van vreemd e rnakroione n werd insgelijks beproefd !zie diag. 8). 

In afwezigheid van vreemde kationen wordt ongeveer 0,15 me Sr gefixeerd 

per gram houtmeel, terwij I de fix ati e ka paciteit op 0,07 me valt in aan

wezigheid van 150 dpm Ca- ionen. 

De invloed va n aluminium is minderduide lijk e n zou de sorptiekapaciteit 

een weinig bevorderen,denkel ijk dank zij de vorming van een kol loidaal 

neerslag van aluminiumhydroxyde. 

De fix at ie van Sr90 op ee n A1!0Hl 3 -neerslag werd vroeger reeds bespro

ken • 

Koncentraties va n 500 dpm Na+ werken eveneens voorde lig, zoals bi ijkt 

uit het exp e riment. 
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2. GEROT HOUTMEEL. 

Om de invloed va n de rottingsgraad van het houtmeel te bestuderen 

hebben wij met-Sr90_gekontamineerd leidin gwater doorheen 16 cm hoge houtmeel

kolommen geperkoleerd waarv a n de vul I ing ee n me e r of minder gevorderde staat 

van ontbinding vertoonde [29]. 

Bij de beschouwing de r result aten, weergegeven in diag. 9, kan men be

sluiten dat een hoge rottingsgraad niet a l leen de ontsmettingstaktor vc rho ogt 

maar ook, en vooral, de gebruiksduur der kolommen in de ha nd werkt. 

De invloed der kolomlengt e werd bepaald in een reeks achtereengescha

ke lde kolommen, elk met een nuttige hoogte van 20 cm en een diameter van 3,3 cm. 

Doorheen deze reeks kolommen we rd leidingwater, met fissi e produkten besmet, ge

perkoleerd bij een debiet van 50 mi per minuut (tabel 28l. 

TABEL 28 . 

INVLOED VAN DE KOLOMLENGTE OP DE VERWIJDERING VAN GEMENGDE FISSIEPRODUKTEN BIJ 

MIDDEL VAN GEROT HOUTMEEL • 

............... ........................ .......... ....... ......... ..... ...... .... .. .. .. ..... .. ............. ............. ... , ..... .. ...................................... ....................... ............ ..... ...................................................................................................................................... , 
Geperkoleerd volume Procentuele verwij dering bij een kolomlengte van i 

I ...................................................................................................... ... .................... .................. ........ ! 

20 cm 40 cm 1 60 cm I 80 cm I 100 cm ! 
··························-··· .......... ................ ~······ ····· ·· · ····!···· ..................................... ..i.. ..... ...... ········:··· ····· · ...................... !······· · ········"''"'''''-'' ''''' '' ' ' ''' t ''' ''"' '''''''" ''''"'' ' ''' ' ''''' ''''' ''' -'' 1 

25 liter 60 83 

40 I i ter 62 72 

50 I iter 61 66 

75 liter 65 79 

96 95 

90 95 

84 91 

87 87 

98 

98 

97 

96 

I 
! 

, ................................................................................. -..................................... ..... ~ ............. .. .. ... .............. ........... ~ .... ...... . ~ ... ~ .................... L ............ - ............................. i .............. ............................ .Î ........................ ..... .. .. .. ....... -... i 
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Uit deze proeven bi ijkt dat, bij normale doorloopsnelheid, een mini

mum ko I om hoogte van I m vereist is • 

De invloed va n calciumverbindingen op de fixatie werd reeds voor tal

rijke andere materialen vastgestel d . Ten einde de ze invloed op te heffen, heb

ben wij met-fissieprodukten-besmet lei d ingwater voorbehandeld met Na3Po4 en 

Ca(0Hl 2 en daarna doorheen 2 kolommen va n 2,5 I inhoud,gevuld met houtmeel,ge

fi ltreerd. Na "break-through"(*l van de eerste kolom, werd zij verwijderd, de 

tweede kolom werd op de eerste plaats geschove n e n ze lf ve rvang e n door een 

nieuwe • 

De resultaten van deze proef delen wij mede in tabel 29. 

De beginaktiviteit de r oplossing be d roeg e r 4,5 x lo-3 ~c/ml ; na be

handeling met Na3Po4 en Cal0Hl 2 was de aktiviteit herleid op 1,3 x I0-3 ~c/ml. 

"break-through" : Het doorlekken van radlaaktleve bestanddelen doorheen een kolom gevuld met lonen

wiss e l a ar • 
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TABEL 29. 

VERWIJDERING VAN GEMENGDE FISSIEPRODUKTEN DOOR EEN CALCIUMPHOSPHAATBEHANDELING 

GEVOLGD DOOR ADSORPTIE OP TWEE GEROTTE-HOUTMEELKOLOMMEN. 

Gepe rko I ee rd Procentuele ve rmindering van de rajioaktiviteit. 
volume 

I in I i ter l. 
Door filtratie door houtmeel a I I één Door be ha ndel ing, eerst met 

Ca3 !P04 l2 ,vervolgens door 

door I kolom .door 2 kolommen filtratie doorheen twee 

houtmee I ko I ommen • 

25 98, 7 99,9 99,9 

50 99 99,7 99,9 

75 99 99,6 99,9 

100 96,4 98,2 99,4 

125 95,7 98,2 99,4 

150 92,8 97,8 99 ,3 
175 83,8 96,.3 98,8 

200 87,8 96,6 98,9 

Eerste kolom vervangen door de tweede, een nieuwe kolom gebracht op de tweede 
plaats. 

225 94,3 96,4 98,8 
250 97,4 98 99,4 
275 97,4 99,9 99,9 

300 95,4 99,8 99,9 

325 95,7 99,2 99,8 

350 95,6 99 99,7 
375 89,8 97 ,4 99,2 

400 93,4 99,2 99,8 

425 89,6 98 99,4 

450 87,2 97 ,6 99,3 
475 89 ,7 97,6 99,3 

500 86,4 98 99,4 
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Het gebruik van gerot houtmeel levert dus bepaalde voordelen ; men 

dient echter door rotting een gistingsproces in de hand te werken ten einde tij

dig over de nodige hoeveelheden ontbonden materiaal te beschikken ofwel uit te 

zien naar een ontbonden organisch materiaal dat in de natuur in grote hoeveel

heden wordt aangetroffen. De ze gedachtengang he eft ons geleid tot het beproe-

ven van I i;~niet. 

3. BRUINKOOL. 

Bruinkool (I igniet l wordt in grote hoeve e lheden aangetroffen in de om

geving van Mol [30] en is be kend om zijn aanzien! ijke kationische sorptiekapaci

teit, die nog kan verhoogd worden door sulfanatie. Doordat de sulfanatie te ho

ge instal latlekasten zou bijbre ngen beperkten wij ons tot het natuur! ijk I igniet. 

Wij hebben vooreerst op empirische wijze een studie uitgevoerd van de 

verschi I lende faktoren, die de dekontaminatiegraad kunnen beTnvloeden. 

3.1. Voorbehandeling van het ligni et. 

Het natuur! ijk I igni et is ee n onzuiver materiaal waarvan Je ionenwis-

selende groepen in kontakt geweest zijn met het grondwater d.w.z. met Ca-, Na-, 

H-, Fe-ionen e n ermede een evenwicht hebbe n ingesteld. 

Ten einde de nuttige sorptiekapaciteit van het materiaal te verbete-

ren spoelden wij het I igniet met HCI IN, of HN03 IN, of NaCI IN, of NaN03 IN. 

Door deze voorb e reide kolommen werd ten s lotte de radioaktieve oplos-

sing geperkoleerd (tab e l 30) : ze bevatte oorsprankel ijk 1000 dpm Na-ionen bij 

een pH-waarde van 5 en hield een hoeveelheid Cs-zouten in, overeenstemmend met 

911 slagen pe r minuut voor I mi. 
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TABEL 30. 

INVLOED VAN DE VOORBEHANDELING VAN LIGNIET Q P DE FIXATIE VAN cs 137 • 

Volume iP roeent ue Ie "break-through" na voorbehandeling van het I i gn i et met : 
(in mIl 

Getuige HC I N/1 HN03 NI I NaC I N/1 NaN03 N/1 

100 I, 3 0, I 0 , I 0 1 I 0, I 

200 2 1,2 I, 2 0, I 0 1 I 

300 5,5 3,2 3, 7 0 I I 013 

400 I 0 I I 9 8,4 0,2 I , I 

500 1712 161 I 15,4 2 314 

600 21,9 2415 2612 416 5, 7 

700 2315 2914 28 ,8 11 10,6 

800 31,2 37,6 3314 I I, 3 1619 

900 34 44,4 43,3 21 '7 26,6 

1000 37,5 48,2 49,6 2817 30,4 

Deze bevindingen wijzen erop dat een voorbehandeling met verdund zuur 

nadelig inwerkt op de fixatie van csl3 7, in aanwezigheid van Na+- ionen; een 

voorbehandeling met NaN03 of NaCI verhoogt daarent e gen de dekontaminatiegraad 

alsook de nuttige gebruiksduur der kolommen. 

Er werden eveneens proeven uitgevoerd om .de invloed van de pH te be-

palen op de verwijdering van gemengde fissieprodukten bij middel van I igniet, 

voo rbehande I d met HN03 of NaN03 ( tabe I 3 I l • 

Daartoe werd leidingwater gebruikt, inhoudend 25 d pm Ca-ionen en een 

hoeveelheid fissieprodukten overeenstemmend met 915 slagen per minuut voor mi. 

De kolomdiameter bedroeg 1,3 cm en de hoogte 10 cm ; het te behand e len water 

bevond zich op pH= 5, pH= 7, of pH= 9. 
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TABEL31. 

INVLOED VAN DE VOORBEHANDELING EN VAN DE pH OP DE FIXATIE VAN GEMENGDE FISSIE-

Ge pe rko I ee rd 

volume 

(in mI J. 

100 

200 

300 

400 

500 

600 

700 

800 

900 

1000 

1100 

1200 

1300 

1400 

pH= 5 

3,5 

3,5 

3,5 

3,5 

4,3 

4,4 

612 

716 

818 

I I 1 I 

1314 

14 1 I 

1519 

1816 

PRODUKTE N • 

Procentuele 

V oorbehandeling 

HNO 3 N/ I 

pH = 7 pH= 9 

2 13 118 

2 19 3 

3 1 I 3 

2 19 313 

3 4 

3 319 

3 14 5 15 

3 14 5 18 

4 1 I 713 

4 1 8 8 

5 1 I 716 

5 ,5 814 

6 12 919 

7 1 I 918 

- .. 

"b rea k-th rough" 

van het I i gn i et met : 

NaN03 N/1 

pH= 5 pH= 7 pH= 9 
....................... 

I 1 9 219 216 

2 16 415 5 

2 1 7 417 513 

2 ,9 5 1 I 6,2 

2 18 5, 7 7,7 

2 17 61 I 9 

3 6 1 I 818 

2 17 615 I 0 1 I 

3 6 1 I 1313 

3 12 715 1417 

310 714 16,8 

3,2 715 1813 

315 913 2117 

' 
3,8 9 22,5 

De belangrijke en vroeg tijdige "break-through" bij pH=9 en voorbe

handeling van het I igniet met NaN03 , menen wij te wijt en aan een peptisatie 

ten gevo I ge van de voorb ehand e I i ng met Na- zout en en een gedee I te I ij ke op I os

baarheid bij pH=9; de donkere kleur van het e ffluent staaft deze laatste 

veronderste I I i ng • 
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3.2. Invloed van de kationenonzuiverh ed en en de pH. 

Het afvalwater bevat mee s tal een bepaalde koncentratie aan vreemde ka

t ionen, waaronder hoofdzake I ijk Na+, ca++, H+. Wij hebben enerzijds de invloed 

nagegaan van stijgende koncentraties Na- en Ca-ionen bij een bepaalde pH-waarde 

en anderzijds de Invloed van de pH bij een konstante Na- of Ca-ionenkoncentratie. 

Deze proeven werden uitgevoerd in kolomme n van 9 cm hoogte e n diameter van 

1,3 cm, gevuld met I igniet, voorbehandeld met HN03 N/1. Tabel 32 geeft de uit

slagen weer van de proeven op gedesti I lee r d water, gekontamine e rd met gemengde 

fissleprodukten in aanwezigheid van variërende koncentraties aan Na- en Ca-ionen, 

de pH zijnde geregeld op 3. 

Voor de proeven, waarvan de uitslagen in tabel 33 zijn same ngevat, werd 

gebruik gemaakt van gedesti I lee rd wate~ gebracht op een koncentratie aan Na- en 

Ca-ionen respektievelijk 100 e n 200 dpm; de pH vormde alzo de enige variërende 

faktor • 

TABEL 32. 

INVLOED VAN STIJGENDE KONCENTRATIE S Na- EN Ca-IONEN OP DE FIXATIE VAN GEMENGDE 

F I SS I EPRODUKTEN • 

"""'"' 

Geperkoleerd Procentuele "brenk-throug n" . 
volume Na- i enenkoncentratie : Ca- ionenkoncent rat ie : 

( in mIl 
20 50 100 50 100 150 200 300 500 

dpm dpm dpm dpm dpm dpm dpm dpm dpm 
........ ....... .................. . ............ ........ 

200 1,6 o, 7 0,8 9, 7 9,9 6,9 5 6,6 8, I 

400 3,3 I, 2 5,9 20,8 23,6 25,6 22,2 24 29,2 

600 4,4 3,3 3,6 28,3 32,8 22 ,8 31 '4 35,8 41 

800 4,8 10, 6 4, 7 30 28,8 35,2 27 33,2 44,5 

1000 5,3 5,4 4,5 38,8 29,4 28 ,2 41,3 43,6 28,7 
1200 7,4 6,9 7,2 20 20 ,8 34,4 47 35,5 40,5 
1400 6,5 8,9 14,7 33,4 38,8 30,8 40 38,5 50,7 

Gemiddelde : 4,5 5,3 5,8 25,8 26,3 26,3 30,5 31,2 33,2 
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TABEL 33. 

INVLOED VAN DE pH OP DE FIXATIE VAN GEMENGDE FISSIEPRODUKTEN BIJ KONSTANTBLIJ-

VENDE Na- EN Ca- I ONENKONCENTRAT I ES • 

Volume Procentuele 11 b reak-t h roug h 11
• 

(in m ll 
Koncent rat ie Na- ionen : Koncentrat ie Ca-ionen aan aan : 

100 dpm 200 dpm 

pH = 5 pH = 7 pH = 9 pH = 5 pH= 7 pH= 9 
i·· · ··· 

200 5,3 2,4 3,8 5,2 5,4 5,8 

400 1,4 5,2 6 22, 7 17,7 16,8 

600 3,3 3,6 9,5 22,8 19,4 18,8 

800 2,5 4 ,5 10 22,9 21 18, I 

1000 5,2 I, 2 9,9 35,3 45,4 ----
1200 3,4 8,8 17 I I 41 42,3 37,6 

1400 6,4 7, 7 I O, I 38,3 44,6 32,5 
............ 

Gemiddelde : 3,6 4 ,8 8, I 26,9 28, I ----

Uit de tabellen 32 en 33 leiden wij af dat de koncentratie aan Ca-

ionen in hoge mate de bruikbaarheid van I ignietkolommen beTnvloedt. 

Men dient daarom te streven naar een volledige verwijdering van de 

Ca-verbindingen uit het water vooraleer de behandeling op I igniet aan te vangen. 

Bij deze behandeling, bi ijkt deCa-ionenkoncentratie van het water 

Immers van veel ·meer belang te zijn dan de koncentratie der Na-ionen. 

De invloed van de pH is niet duidelijk alhoewel, bij aanwezigheid van 

Na-ionen,een enigszins stijg ende 11 break-through" vastgesteld wordt bij hogere 

pH. Deze stijgende elutiegingeveneens gepaard met een kleuring van het kolom

effluent ; ons inziens dient de oorz aak opnieuw gezocht te worden in een toene-

mende aantasting van het I igni et. 
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3.3. Praktische toepassingsmogelijkheden. 

Wij hebben daa renboven enkele proeven uitgevoerd ten einde de moge! ijke 

aanwendingstechnieken te bepa l en. Daa rtoe werden, bij verschi I l e nde pH-waarden, 

leidingwater en gedesti ll ce rd water gekont amineerd met gen1engde fissieprodukten 

en gefiltreerd door ligni et l age n van respekt iev e lijk 50 cm en I cm dikte. 

In het eerste geval werd het mat e ri aa l aangebracht in kolommen, in 

het tweede gev a l op een Buchner-trecht e r, met ee n vacuümleiding aangesloten. 

De resultat e n word e n v e rzame ld in t abe l 34. 

TA BE L 34 . 

ZUIVERING VAN RADIOAKTIEF WATER DOOR FILTRATIE DOORHEEN LI GNIETLAGEN. 

Volume be handeld Procentuele verwij der i ng der r adioaktiviteit (*) 

wat e r 
1 

( in bedvo llXI'Ien l ( ** l Lignietkolommen Ligniet- fi I terlaag 
(50 hoog l (I cm dikl cm 

Proef I Proe f 11 Proe f lil Proef IV 

60 98,4 98 ,2 98 ,6 98,4 

120 98,4 97,8 98,3 99,5 

150 98 ,4 97,8 97,3 98,8 

250 ---- ---- 94,5 97,-

'*) Voor de proeven I e n lil we rd de pH van het g e kont am lnee rd gedest l lleerd wat e r op pH = 3 geregeld 

bij mlddel van v e rdund HNo
3

, voor de proev e n 11 e n IV op pH= 9 bij mlddel va n verdund NaOH. 

'**) Oe t e rm "b e dvolume" beteke nt he t volume gepe rkole e rd wa ter, wa a rbij het sobljnbaar kolomvolume als 

eenhe ld wordt gek ozen . 



- 104 -

Alho ewe l de hierboven beschreve n s tud i e ni e t to e laat de juiste omst a n

dighed e n te be pa len waa rin I igni et he t voordelig s t ka n aa ngewend worden, wijst 

ze toch op he t nut van een voorb e hn. nd e l ing va n he t I igniet met een Na-zout, op 

de noodz a ke I ijkhe id het t e deko nt amin e rc n wat e r voora f t e verzacht e n en op de 

mo ge I ijkhe id 98 % de r fissieprodukt e n t e ve rwijd e re n d oo r fi ft r at ie doorhe en 

I i g ni et • 

De proe ve n ov e r de pra ktische ge bruikstechnieke n duiden tevens op de 

moge I ijkheid het I igni e t aa n t e we nd e n ofw0d in hog e kolommen ofwel in dunne 

filtratiebedd e n. De ionenwiss e t in gs p r oces s e n dienen echt e r bestudeerd te wor-

de n voor e lke r adioisotoop a f zon derf ijk. 

* * * 

B. BRUINKOOL ALS IONENWISSELAAR VOOR DE BEHANDELING VAN SCHEIKUNDIG ONZUIVER AF-

VALi'!ATER. 

In de ze mee r gede t a i fl ee rd e s t udi e wor·dt het I igniet in ee rst e pl aats 

physisch omschre ve n en daa rn a word e n zijn ion enwis se le nd e eigensch appen bestu

deerd in st atische e n dynamische omst a ndi ghede n, 

I. PHYS ISCH E KONSTANTEN. 

Te n e ind e ee n be t e r in z icht t e bekomen in de natuur en de aard der 

fix atie op I igniet,he bb e n wij getracht dit mat e ri aa l physisch t e omschrijve n. 

De hypotese over s truktuur is gest e und op I it e r atuurg e geve ns t e rwijl de dicht-

he id, de sorptieka paciteit e n de ione nb ezetting proe fon je rvind e l ijk werd e n op-

gezocht • 

I .I. Natuur de r i on en uitwis se le nd e g roepe n, 

Het hoofdb est a nd dee l va n bruinkoo l zou een t e rmohydrolyseprodukt zijn 

va n ce llulose en zou volg e ns GILLET [3 8] doo r vol ge nde formules voorgesteld wor

de n 
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A. 

Lignine polymee r. 
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B. 

Condensatieprodukt • 
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Karboxylgroepen en, mogel ijks, sulfanzure groepen zouden door biolo

gische oxyd ati e op deze rlngstrukturen kunnen gevormd word en. Een eerste aan

duiding voor de sulfanzure groe.pen heb ben wij gevonden in het zwavelgehalte. 

Het bedraagt 0,55 me/g, d .w.z. preel es de totale sorptiekapacitelt, zoals ver

der za l aangegeven word en. Nocht ans wijst de t ltrat i ekurve op een zwak zure 

ionenwissel aa r. 

1.2. Uitwissel ingskapaciteit. 

De uitwiss e l ingskapacit e it werd als volgt bepaald : 

Een gram I igniet, gedroogd bij 11 o•c werd in ee n kolom gebracht en 

voorbehandeld met I N HCI t e n e inde de uitwisse l ingsfunkties in de [H+] -vorm 

t e bre ng e n en ::J e andere kat i ene n te ve r::l rij v e n • Na deze voorbehande I i ng werd 

het I igniet In de kolom gewassen totd at het e ffluent neutraal reageerde tegenover 

methylorange; daarna we rd de verzadigingsvloeistof door de ionenwisse laa r ge

stuurd. Deze laatst e bev att e het verzadigend kation, b.v. Sr++, gemerkt met 

zijn radioaktieve isotoop sr89. 

De sorpti e kapaciteit werd bepaald door het ve rschil tussen de totale 

hoeveelhe id Sr-ionen op de kolom gebracht en eruit gespoeld, waarbij rekening 

werd gehouden met het ioodvo I ume van het gehe e I • 



- 106 -

Door deze metode werden op de onderzoc.hte monsters volgende resulta-

ten behaald : 

bij luchtdroog I igniet 

bij gedroogd I igniet 

0,43 tot 0,47 melg, naar gelang het vochtgehalte, 

0,56 melg • 

I .3. Mineraa l gehalte en minerale bezetting. 

Ligniet werd gewassen met water, daarna uitgeloogd met HCI N/1 of 

NaN03 N/1 . De perkolaten van deze bewerking werden ontleed op Ca- en Fe-gehalte. 

TABEL 35. 

Ca- EN Fe- GEHALTE VAN DE PERKOLATEN NA BEHANDELING MET WATER, HC I N/1 EN 

Eluans Ca- gehalte Fe-gehalte '*) 

Water 0,014 0,08 

HC I N/1 o, 13 o, 16 

NaNo3 N/1 o, 12 o, 15 

Steunend op deze gegevens stellen wij de volgende ionenbezetting voor 

ca++ 

Fe+++ 

andere ionen 

totale kapaciteit 

0, 12 tot 0, I 3 me I g, 

0, 15 tot 0, 16 me/g, 

0,29 tot 0,27 melg, 

0, 56 me /g • 

--------------------------------------------------------------------------------
(*)Gezi e n de moe llijkh e ld met ze ker held de Fe++_ van de Fe+++- tonen te ond e rscheiden, werd het totale 

Ijz e rg e halte bep aa ld en uitgedrukt a ls Fe +++. 
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1.4. Dichtheid, doodv o lume en vocht ge ha lt e . 

Het I igniet, gevonden in de omgeving van Mol, vertoont een hoog vocht-

geha lte het I uchtd roog mater i aaI bevat nog 20 %water ; om het vo I I ed i g droog te 

krijgen moet men het gedurende meerdere uren tot bij I00°C verwarmen : het dient 

in de praktijk vooraf gemalen e n daarom vooraf gedroogd te worden; het vochtge-

halte en de volumevermindering werd e n bepaald voor verschi I lend e korre lg rootten 

(tabe l 36 !. 

TA BEL 36 . 

VOCHTGEHALTE EN VOLUMEVERMINDERI NG VAN LI GNIET VAN VERSCHILLEND E KORRELGROOTTEN. 

Dee ltj esgrootte (in Mesh ASTM!. 

10 - 18 18- 35 35 - 50 50 - 80 80 - 100 

( - 6v l bij 100°C 28 % 27 % 27 % 27 % 23 % 

vochtg e halt e 23 % 25 % 26 % 22 % 20 % 
' 

c ..... ....... ...... ······· '···· ·········· 

Het eenvoudig verband tussen schijnbare 1 we rk e lijke dichtheid en 

dode frakti e, I eve rt ons : 

Rb = ( I - fe ldw, 

waarin dw =we rke lijke dichthe id , 

f e =dod e frakti e , 

Rb schijnbare dichth e id 

Het doodvolume we rd be paald bij midd e l van de metode van ORCUTT [52]. 

De ze metod e i s eenvoudig ma a r ni et zeer nauwkeurig doordat zij ge e n 

re kening houdt met het ge bond e n wat e r, waarvan de hoeveelh e id afhangt van het 
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gebruikte anion Deze fout enbron mag ec ht e r v e rwaarloosd worden gezien het 

klein bedrag van het gebonden wat e r in vergel ijking met het doodvolume. 

TABEL 37. 

SCHIJNBARE DICHTHEID,DODE FRAKTIEENWERKELIJKE DICHTHEID VAN BRUINKOOL VAN VER-

SC HILLENDE KORRELGROOTTE. 

Korre !grootte (in Mesh ASTM l • 

10- 18 18 -35 35-50 50-80 80- I 00 

l Rb 0,49 0 , 50 0,52 0 ,54 0,51 

fe 0 ,53 0 ,52 0,50 0 ,51 0,51 

dw I, 05 I, 05 I, 07 I, I 0 I, 05 

I .5. Ve rbranding van bruinkool. 

Het is de bedoe I i ng na v e rzadiging met rad i oakt i eve kationen, het vo

l u. e van het gebruikte I igni et t e v e rmind e ren door incineratie. De verbranding 

van droog I igniet is exotermisch en ve r eis t, teoretisch, geen supplementaire 

energie. 

TABEL 38. 

VERBAND TUSSEN GEWICHTSVERLIES, VOLUMEVERMINDERING VAN OVEN-DROOG EN LUCHT-DROOG 

LIGNIET, EN KORRELGROOTTE • 

................................. 

Korrelgroott e (in Mesh ASTMl . 
10- 18 18-35 35- 50 50-80 80- I 00 

Procent gew lchtsver li e s 
94 94 92 87 83 doe r lnclneratl e van 

lucht·droog I l g n I et . 

Proc e nt volume vermlnd e-
rin g door lnclneratl e van 90 90 90 88 87 
lucht dr oog 11 g n I et. 

Procent gewlchtsverl les 
door lnclner a tt e va n 92 90 85 80 
ov en-droog ( 100• C) I l gn l e t 
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De gewichts-en volumevermindering der kleinere frakties is minder 

belangrijk uit oorzake van het hoger zandgehalte dat, op zicht, duidelIjk waar 

t e neme n viel. 

2. TEORETISCHE BESCHOUWINGEN OVER LI GNIET, BR UIKBAAR ALS IONENWISSELAAR [3]. 

De gangbare t eori eë n over ionenwiss e ling werden door BAETSLE [4] sa

mengevat en verder uitgewerkt. Daar zij in de huidige studie een rechtstreekse 

toepassing vinden, en er ook aan de praktijk worden getoetst, worden zij hi e r 

in het kort weergegev e n • 

2.1. Uitwissel ingskapacit e it va n ee n kolom. 

Wanneer de uitwiss e l ingskapaciteit en de physische konstanten van een 

ionenwisselaar gekend zijn, kan, bij he t instellen van het eve~wicht, de volgen

de balans worden aa ngeg e ve n 

.rsat • Co = g Q + v • Co • fe [I] 

m. a .w. de hoeveelheid stof, opgenomen in de kolom~ is gel ijk aan de som van de 

hoeveelheid gefixeerde stof e n de hoeve e lheid opg e houden in het poriënvolume 

der ko I om 

,Js at 

Co 

Q 

fe 

V 

9 

Rb 

ofwe l is 

::: 

::: 

= 
::: 

= 
= 

= 

in deze ve rg e l ijking is : 

volume gaperkoleerde vloeistof bij verzadiging, 

beginkoncentratie in me/mi, 

uitwissel ingsk a paciteit in me /g, 

dode fr a ktie, 

kolomvolume , 

gewicht ionenwisselaar, 

schijnbare dichtheid, 

v Rb Q + v , Co , fe [I I], 
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Het saturatievolume wordt dus a ls volgt uitg ed rukt 

~at = v . Rb ( Q IC o l t race r + v f e [ I I I ] 

De waarde tQ/Coltrace r is de enige onbeke nde maar is oezwaart ijk experimenteet 

te bepalen vermits de scheikundige koncentrat ie van het trace r- ion te verwaar-

lozen is. 

Zij kan nochtans we l onrechtstreeks bepaald word e n, uitgaande van de 

massawetverget ijking : 

bAa+ + a RbB ..... a sb+ + bRaA [IV) 

waarin de volgende voorstel I ing e n werden ingevoe rd 

Aa+ = radioaktief tracer-ion, 

sb+ = inaktief makroion, 

RbB en RaA = res i nat e n • 

De evenwlchtskonstante voor deze uitwissel ingsrea ktie wordt uitge-

drukt door : 
(RaAlb (Bb +)a 

KAB = ------------- [V) 
tRbBl a (Aa+)b 

Vervanging van de koncentraties door de aktiviteit der ionen in oplos

sing, leidt tot formule [Vt] : 

daarin beduiden 

( XRaA l b (YB • c8 la 
(V I) 

XRaA e n XRbB de aktivit e it va n het resinaat, 

YA en Y8 de aktiviteitskoëfficiënten der ionen in oplossing, 

CA en c8 de koncentrati e s der ionen in oplossing. 
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Volg ens VAN SELOW [ 85 ] kan de aktiviteit v an het resin aat gel ijk ge

steld worden aan de "male fraction" (*)van het beschouwde ion op het resinaat: 

OB/b 
[v 1 11 J XRaA = XRbB = 

waarin voorstel t e n QA 

Os 

kapaciteit van de ionenwis s e·l aar voor het "trace r"-ion, 

kap acit e it v an de ionenwisselaa r voor het makra-ion. 

Volgens LEWIS e n RAND ALL [ 62 2 ] kan de aktiviteitskoëfficiënt van het 

ion vervangen worden door de akt ivit e itskoëfficient v an het zout : 

(Y ± 1a +I ( y ± lb + I 
AX 

[ 1 xJ 
BX [x) YA = ------------ Ys = ------------

( Y l a x ( y )b 
x 

waarin voorstel t e n y ± AX Y± BX =de aktivit e itskoë fficiënt e n der beschouwde 

zouten , 

=de aktivit e itskoëfficiënt van het anion. 

Uit d e bovenst aand e formules we rd door BOYD [10] de algemene verge

l ijking der ionenwisse ling a fg e l e id 

K I /b = 
AB 

( b + I la 
( y ± BX 1--b----

( y ± AX l a+ I 

a /b- I 
I QA/a + QB /bl [X I] 

Uit formule ! X I l kan men ten slotte de waarde [2] o f [Q] afleiden 
C A C tracer 

en overbrengen in formule lil. Dit geeft dan het aantal bedvolumen vloeistof dat 

door de kolom kan perkoleren voora leer een 50-procent ige "break-through" optreedt : 

1/b Q a/b 
nv = Rb • (KAB l (- l e s 

a+ I 
( y ± A x!. 

! b +I la 
( y ± BX l b 

------+ fe 

-----------------------------------------------------------------------------------------------
(*)"mal e fr actl on" voo r he t Ion A op de l one nwl s selaa r, be t e kent de ve rh oudin g tussen het a antal me van 

he t Ion A gefi xee rd op de lon enwlss e l aa rr e n de tot a l e hoe vee lh e l d lon e n op de lon enwiss e l a ar aan
wezig • 
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2.2. Bepaling en be rekening der KA 8-waarden, voor I igniet. 

Wij hebben de KAB -waarden voor verschi I lende systemen berekend, steu

nend op I aboratori urnproeven • 

6 mm 

Daartoe werd I g I igniet gebracht in een kolom met een diameter van 

ten einde een volmaakter bevochtiging van het ligni et mogelijk te maken 

werd het bij middel van co2 voorbehand e ld. 

De samenstel I ing der verzadigingsoplossing bedroeg : 0, I N voor de ma

krokomponent en I dpm voor de mikrokomponent, gemerkt met zijn radioisotoop. 

100 mi van de verzadigingsoplossing werd op de kolom gebracht en de 

specifieke radioaktivit e it van het effluent werd gemeten. Indien, na perkola

tie van 100 mi verzadigingsoplossing, nog geen ve rzadiging was opgetreden, werd 

meer vloeistof geperkoleerd. 

Wij geven hieronder de bekome n resultaten en de bereke ningswijze voor 

de stelsels CsH ; CsNa ; CsCa SrH ; SrNa, SrCa, waarin de Cs- en Sr-ionen 

voorkomen als mikrokompanenten. 

a. Stelsel Cs-H. 

Doorheen I g I igniet, vóórgewassen met een I N salpeterzure oplossing, 

werd de ve rzadigingsvloeistof geperkol ee rd ; deze laatste was 0, I N aan salpe-

terzuur en bevatte I dpm Cs, onder vorm van CsN03, en daarenboven radioaktief 

CsN03 tot een specifieke aktiviteit van 1610 cpm/ml '*l. 

100 mi van deze vloeistof werd geperkoleerd. 

De gemiddelde specifieke rad ioaktivit e it van het perkolaat werd be

paald en bedroeg 1499 cpm/ml. 

'*) cpm /ml =aantal sl ag en pe r mln/mi. 
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Bij middel van deze proef werd de KAB -waarde als volgt berekend 

voor a = b = wordt formu Ie [x 1] 

(Y 2 Cs· OA ± BX l 
KAB = --------- ------

(Y 2 
CA. Os ± AX) 

waarin voorstel ten : 

Y ± AX =de aktiviteitskoëfficiënt van de mikrokomponent = I, 

Y ± BX =de aktiviteitskoëfficiënt van de rnakrokomponent = 0,791 (561 

OA =de totale hoeveelheid gefixeerde Cs-ionen. Zij wordt bepaald door het 

volume geperkoleerde vloeistof, vermenigvuldigd met de koncentratie 

der Cs-ionen in oplossing, vermenigvuldigd met de verhouding tussen 

de gefixeerde fraktie der Cs-ionen over de niet-gefixeerde fraktie. 

Deze verhouding wordt gegeven door het verschil der gemiddelde speci

fieke radioaktiviteit van het influent en effluent der kolom, gedeeld 

door de specifieke aktiviteit van het influent. 

06 =de sorptiekapaciteit voor de makro-ionen, in dit geval H-ionen. Zij 

is, gezien de te verwaarlozen waarde van OA, gel ijk aan de totale 

sorptiekapaciteit van het materiaal, d.w.z. 0,56 me/g. 

CA= koncentratie van de Cs-ionen, uitgedrukt in me/mi, d.w.z. 
to-3 

137 

c6 =koncentratie van de H-ionen, uitgedrukt in me/mi, d.w.z. 0,1. 

Rekening houd e nd met deze gegevens wordt 

0 I I 
x ------

I0-3 

137 

to-3 111 
x 

x __ I]_? ____ !§.!_Q_ 

0,56 
= o, 77 

me/mI. 
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Op een analoge man-ier werd en de KAB -waarden bepaald door de andere 

stelsels. Wij beperken ons hierbij de proefomstandigheden mede te delen alsook 

de afgeleide waard en va n KAB. 

b. Stelsel Cs-Na. 

De proefomstandigheden waren ana loog aan deze besc hreven voor het ge

val Cs-H, maar het vóórspoelen van I igni et werd uitgevoerd met I N NaN03-oplos

sing en in de verzadigingsoplossing werd het HN03 vervangen door NaN03 • 

In deze omstandigheden was KAB= 1,51. 

c. Stelsel Cs-Ca. 

De voorbehandelingsoplossing bevatte Ca(N03 J2 en in de verzadigings

vloeistof werd het HN03 vervangen door 0 ,1 N Ca(N03 J2 • 

Voor a= I, b = 2 wordt, volgens formule [XI] 

= -----------
- 1/2 

! QA + Os 12 ' 

!C )112 !Q ) B A 

(C) !Q )1/2 A B 

Door substitutie van de verschillende faktorendoor de vastgestelde 

waarden,werd bekomen : KAB = 37. 

d. Stelsel Sr-H. 

Voor a= 2, b = I, wordt formule [XI] 

!Y ± sx'4 

Steunend op de proefresultat en , verwerkt in de hi e rboven aa ngegeven 

formule, wordt : KAB = 0 ,12. 
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e. Stelsel Sr-Na. 

Op een a naloge manier bedraagt KAB = I, 24 • 

f. Stelsel Sr-Ca • 

Voor a = 2, b = 2, wordt formule [XI] 

K I /2 = 
AB 

(Y ± AX)3 

en KAB = 0,074. 
------------

2.3. Be rekening van het ve rzadigingsvolume . 

Gebruik makend van de formule [XII] hebben wij de invloed van de Ca

en Na-ionen berekend op de 50-procentige 11 break-through 11 van Csl3?_ en Sr90_ 

ionen. Wij hebben de result aten van deze berekeningen weergegeven in dlag. 10 

en diag. 11. Zij tonen de storende invloed aan van Ca-ionen op de fixatie van 

Sr-ionen en, in mindere mat e , van Cs-ionen. 

Wij leiden uit deze gegev e ns af dat, in het specifiek geval van de ef

fluenten van Mol, waar hetCa-ionengehalte ongeveer 15 dpm bedraagt, een 50-pro-
11 11 90 

centige break-through va n Sr -ione n re eds zou optreden na perkolatie van onge-

veer IlObedvolumen der oplossing. 

Om praktische red e nen dient dit vermeden te worden :de I ignietmetode 

is immers slechts ekonomisch rend ee rb aa r wanneer minstens 500 bedvolumen van het 
11 11 

afvalwater worden gefiltreerd vooraleer e nige noemenswaardige break-through op-

treedt • 

De Ca-ionen dienen dus nog voora f verwijderd te worden, maar, wanneer 

men zulks tracht te bereike n bij midd e l va n scheikundige metodes (b.v. Na2co3 -
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Na3Po4 J, brengt men aanzien! ijke hoeveelheden Na-ionen in oplossing, hetgeen, 

zoals af te leiden valt uit diag. 11, de Cs-fixatie stoort. 

In de veronderstel I lng dat, na de voornoemde behandeling, de Na-ionen

koncentratie 200 dpm bedraagt, zou een "break-through" der csl37 - ionen reeds 

optreden na perkolatie van 90 bedvolumen der oplossing. In dezelfde omstandig-

• 11 lf 
heden zou de 50-procentlge break-through der Sr- ionen optreden na perkolatie 

van 6000 bedvo I umen der op I oss i ng • 

Als besluit van dit gedeelte der studie hebben wij daarom voorgesteld 

Cs vooraf uit de laboratoriume ffluenten te verwijd e ren. Daartoe wordt de hier-

boven beschreven kope rfe rrocyan i de metode aang.ewe nd • 

Daarn a wordt het water onthard door toevoeging van Na3Po4 bij hoge pH, 

waarbij r ee ds talrijke radioaktieve zouten worden neergeslagen, en ten slotte 

worden de laatste sporen sr90 uit het water verwijderd doorfiltratie doorheen 

I ignlet. Deze werkwijze wordt in het volgend hoofdstuk uitvoeriger beschreven. 

2.4. Teoretischeverklaring nopens de empirische proeven (A-3.1. en 3.21. 

Steunend op de hierboven aangegeven evenwichtskonstanten is het moge

I ijk de resultaten der voorproeven op I igniet te verklaren : 

a. Wij hebben tijdens de voorproeven vastgesteld dat een voorbehandeling van 

I igniet bij middel van NaCI of NaN03 betere resultaten opleverde dan een 

voorbehandeling met HCI of HN03 : de evenwichtskonstante van Cs- en Sr

ionen zijn veel gunstiger ten opzichte van Na- dan van H- ionen. 

b, Bij nazicht van de KAB-waarde voor het stelsel Sr-Ca vindt men een be

vestiging van de storende invloed van Ca- ionen die bijgevolg best zullen 

verwijderd worden. 
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3. KINETISCH GEDRAG VAN LIGNIETKOLOMMEN. 

In de praktijk volstaat het niet het verzadigingsvolume te kennen 

men dient in staat te zijn het volume te voorspel ten waarbij een meetbare 

"break-through" van het radioaktief ion zal optreden. 

Dit laatste volume is uiteraard veel kleiner dan het eerstgenoemde. 

Het verzadigingsvolume betekent immers een 50-procentige"break-through" en 

daarenboven wordt een ionenwisselaarskolom meestal niet in evenwichtsomstandig-

heden gebrui kt • 

Het "break-through"- vol urne alsook de "break-through"- kurve kunnen 

met een goede benadering berekend word e n volgens de teorie van THOMAS [84] die 

verder werd aangepast door HIESTER en VERMEULEN [44] • 

Deze teorieën omtrent het kinetisch gedrag van ionenwisselaarskolom

men zijn gesteund op het werklngsschema va n het ionenwissel ingsproces : 

diffusie van het ion Aa+ doorheen de vloeistof naar het adsorberend deeltje, 

diffusie van het ion Aa+ (met zijn begeleidend anion! doorheen het adsor

berend deeltje, 

uitwisselingsreaktie tussen het ion Aa+ en het resinaat RB op de plaatsen 

waar uitwisseling kan optreden, · 

-diffusie van het uitgewisseld ion sb+ uit het adsorberend deeltje, 

- d i f f u s i e van het v e r p I a at st e i on B b + i n de op I os s i n g • 

Het uitwerken van de matematischevergel ijkingen, die de uitwissel ings

adsorptie beheersen [44] heeft geleid tot het invoeren van enkele nieuwe parame-

ters [71] [86]. 
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3.1. Koncentrati everhouding (À). 

verhouding tussen : 

CA= eindaktiviteit, na doorgang de r vloeistof door de kolom, 

Co= beginaktiviteit der vloeistof. 

3.2. Saturatiepa rameter !Tl. 

-J- v fe 
T = [x 1 11 J 

Rb.v !Q/C lA 

~stelt hierin het geperkol eerd volume voor en 

v het kolomvolume. 

De relatieve verzadigingsgraad !Tl is rechtevenredig met het geperko-

leerd volume en omgekeerd evenredig met het kolomvolume en de verhouding Q/C 

vermenigvuldigd met 100 geeft hij he t procentueel gebruik der kolom aan. 

De formule [XIIO ka n als volgt worden uitgewerkt, door substitutie 

van !Q/ClA uit formule [x l] 

T = 

_J- V fe 

1/b a/b 
v.Rb !KAB) !Q/ClB 

a + I 
!Y ± AX) 

a( b + I l !Y ± BX) ___ b __ _ a/b-I 
!QB/b) 

[x 1 v] 
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3.3. Kolomkapaciteitsparameter (Sl. 

V 
S = kk in • Q • Rb • R 

waarin voorstellen : 

kkin de kinetische reaktiekonstante 

Q de sorptiekapaciteit, 

Rb de schijnbare dichtheid, 

V het kolomvolume, 

R het vloeistofdebiet 

[xvJ 

(zie3.5.), 

De kolomkapaciteitsparameter is rechtevenredig met de sorptiekapaci-

teit van de kolominhoud en met de kontaktduur tussen de oplossing en het ad-

sorbens • 

De praktische betekenis van deze parameter kan als volgt worden uit

gedrukt : voor een zelfde procentuele verzadiging der kolom is de procentuele 
11 11 
break-through des te kleiner naarmate de S-waarde groter is. 

3.4. Verband tussen À, T en S. 

Door THOMAS [84], VERMEULEN en HIESTER [86], werden de waarden van 

À enT uitgezet in een diagramma (diag. 12). De bekomen ku:-ven geven het ver

band aan tussen de procentuele
11
break-through" (À) en de verzadigingsgraad der 

kolom (Tl en dit voor verschi I lende waarden van de kolomkapaciteitsparameter S. 

Deze kurven, "genormaliseerde break-through"- kurven genoemd, zijn 

niet gesteund op laboratoriumproeven, maar zij werden afgeleid uit de matema

tische beschrijving van r.et ionenwissel ingsproces (84], waarin de parameters 

À, T en S werden ingevoerd • 
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Het genermal iseerde "break-through" -diagramma laat toe de S-waarde 

te bepalen van een kolom in gegeven proefomstandigheden. Het volstaat daartoe 

op het laboratorium de ÀT-kurven proefondervindelijk op te stellen en ze over 

" 11 • te brengen op het genermal iseerde break-through- d ragramma. 

De aldus bekomen S-waarde wordt Sexp. genoemd. 

De waarde van S kan anderzijds nog berekend worden uit formule ~V] i 

zij wordt Sth genoemd. 

Zodoende beschikt men, b.v. voor I igniet, over een middel om de over

eenkomst te bepalen tussen de praktische en de teoretisch berekende resultaten. 

De kinetische reaktiekonstante (kkinl wordt gekenmerkt door de totale 

uitwissel ingsreaktie, met inbegrip van de diffusie in de waterlaag en in de 

ionenwisselaar. Het is dus een algemene waarde, die zelf verschi I lende varia-

beien inhoudt. Zij werd bepaald door BAETSLE [3] door de À.T-kurven, opgesteld 

11 11 
op grond van laboratoriumproeven, op het genormaliseerd break-through-diagramma 

over te brengen (diag. 12J. Op deze manier werd S bepaald. Bij middel van 

formule [XV] kan vervolgens kkin berekend worden. 

Er werd bij dit onderzoek vastgesteld dat k . hoofdzakelijk afhangt 
ktn 

van de doorloopsnelheid (diag. 131 en van de ko rrelgrootte van het materiaal 

(diag. 141. Daarentegen was kkin' zoals kon worden verwacht, onafhankelijk van 

het beschouwde scheikundig systeem. 

* * * 
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Het invoeren van de besproken teorie laat bijgevolg toe, voor een be

paalde korrelgrootte, doorloopsnelheid en kolomhoogte de kolomkapaciteitspara-
11 11 

meter (Sl af te leiden en daaruit de break-through-kurve (ÀTl te voorspellen, 

en bijgevolg het gedrag der ionenwissel ingskolommen i dit laat verder toe een 

inrichting op punt testellen waarvan men een bepaalde dekontaminatiefaktor en 

gebruiksduur verwacht. 

* * * 

Er dient opgeme rkt te worden dat wij ons, tijdens de teoretische be

spreking, beperkt he bben tot de studie van binaire systemen, b.v. Sr-Ca i Cs-Na. 

In de praktijk doen deze gevallen zich zelden voor daar de scheikundi

ge onzuiverheden meestal bestaan uit een mengsel van zouten van Ca, Na, K, Mg ••• 

Om zonder restrikties toepasset ijk te zijn, zou de studie dus moeten 

uitgebreid worden tot de veelvoudige evenwichten. Deze studie is thans aan gang. 

Doordat echter het water scheikundig wordt voorbehandeld vooraleer door

heen een I ignietlaag te worden gepompt, beperken de kationischeonzuiverheden 

zich voornamei ijk tot Na-ionen in aanwezigheid van zeer weinig K- ionen. 
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Hoofdstuk V • 

PRAKTISCHE TOEPASSING VAN NATUURLIJKE IONENWISSELAARS IN EEN SCHEl-

KUNDIG AFVALWATERBEHANDELINGSSYSTEEM o 

In hoofdstuk I I werd een uitvoerige beschrijving gegeven van de moge

I ijkheden van de scheikundige metodes voor de zuivering van radioaktief afval

water 0 Een prakt i se h be hande I i ngssysteem werd voorgeste I d in hoofd st uk I I I o 

Alhoewel de bekomen resultaten voldoening schenken bi ijkt dat:, in veel 

gevallen, de dekontaminatiefaktor nogdient verbeterd te worden, wi I men de op

ge I egde stort i ngsvoorwaarden eerb 1 ed i gen o 

Verdere scheikundige behandeling is omslachtig, het si ijkvolume neemt 

steeds toe en het opdrijven van de dekontaminatiefaktor bij een vermenigvuldi

ging der neerslagreakties is gering o Wij hebben getracht de dekontaminatiegraad 

aanzien! ijk te verbeteren door het inschakelen van ionenwisselaars o 

Het aanwenden van ione nwisselaars alléén volstaat meestal niet ; dit 

zou leiden tot een vroegtijdige verzadiging der kolom indien het effluent sto

rende bestanddelen bevat o Daarom is het voordelig het water vooraf scheikundig 

te behandelen, zoals in hoofdstuk IV aangetoond werd o Het hoofdstuk V wordt 

vol ledig gewijd aan deze kombinatie van metodes, de technologische uitwerking 

ervan en de bespreking van de bekomen resultaten 
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I. SCHEIKUNDIGE VOORWAARDEN EN BEHANDELING. 

Zoals vroeger reeds aangeduid, bevatten de laboratoriumeffluenten 

over het algemeen betrekkei ijk grote hoeveelheden Ca-verbindingen die storen 

bij de fixatie van Sr. 

Er werd eveneens aangeduid dat, na de verwijdering van het ca++, het 

water niet rechtstreeks op I igniet kan behandeld worden. Het bevat dan immers 

een te hoge koncentratie aan Na-ionen die een vroegtijdige "break-through" van 

Cs- ionen zou veroorzaken. Daarom zal het Cs vooraf verwijderd worden door 

scheikundige precipitatie. 

Men stelt dus vast dat de ionenwisseling op I igniet slechts toegepast 

wordt als slotbehandeling om een bijkomstige dekontaminatlefaktor te bekomen. 

Volgens deze redenering hebben wij het volgend behandelingsschema aan

genomen voor de verwijdering van gemengde fissleprodukten : 

-behandeling met cuso4 en K4Fe!CNJ 6 ter verwijdering van csl37 

-flocculatie met Fe!OHJ 3 voor de verwijdering van het gevormde cu2Fe!CNJ 6, 

alsook van de organische en minerale stoffen in suspensie ; 

-flocculatie met Na3Po4 en Ca(OHJ 2 als algemene dekontaminatie en onthar

dingsmetode 

-filtratie door I igniet. 

2. PRAKTISCHE TOEPASSING VAN- HET LIGNIETSYSTEEM. 

Ligniet is een goedkope en brandbare ionenwisselaa~ waarvan het voor-

naamste praktisch nadeel gelegen is in zijn zwakke physische struktuur. Bij 

langdurig gebruik van dit materiaal, bij neutra le of zwak alkalische pH~ stelt 

men een langzame aantasting en peptisatie vast waardoor ten slotte een verstop-



- 128 -

ping der kolommen optreedt. Om deze reden besloten wij uit te zien naar een 

praktische uitrusting waarbij volume en gebruiksduur van I igniet tot op een mi-

nimum worden herleid. 

2 . I. Gebruik van I igniet in gewone ionenwlsselaarskolommen. 

Bij I igniet met korrelgrootte van ± 0,5 mm en kolomhoogte van I m, 

(d.w.z. de normale hoogte van ionenwisselaarskolommenl werd in de door ons aan-

genomen proefomstandigheden een maximaal specifiek debiet vastgesteld van 

4 cm3 I cm2 /min • 

Andersom kon een kolom van I m2 oppervlak een debiet verwerken van 

2,4 m3/h in de normale proefomstandigheden. 

Bij gunstige schelkundige samenstel I lng (b.v. laagCa-ionengehalte 

voor de Sr-fixatie!, is de kolom bruikbaar voor minstens 1000 bedvolumen : In 

het besproken geval betekent dit een behandeling van 1000 m3 water; bij een 

debi et van 2,4 m3/h stemt dit ov e reen met een gebruiksduur der kolom van 416 uur 

of ongeveer I 0 weken • 

I en 

Volgens onz e ondervinding biedt een dergelijk systeem volgende nade-

-om reden van het I icht oplosbaar karakter van I igniet, wordt de moge I ijk

heid van gedeelte! ijkedesintegratie van het materiaal verhoogd hetgeen 

een bijna zekere verstopping der kolommen zal veroorzaken. Wij zijn er 

trouwens om deze reden ni et in geslaagd grote kolomproeven van lange duur 

uit te voeren ; 

- I igniet kan aangewend word e n voor de behandeling van effluenten met een 

koncentratie van lo-3 curi e sr9° per m3 ; dit betekent voor de uitvoerder 

en voor de omgeving een we rkelijk gevaar: het gaat hier over de behande

ling van een "niet-beschermde bron " . Het uitwerken van een volledig afge-
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schermd systeem met afstandsbehandel ing zou nochtans aanzien! ljke kosten 

bijbrengen ; 

-een moge I ijke fout bij de scheikundige behandeling van het afvalwater zou 

deCa-ionenkoncentratie van het kolom-effluent plots aanzien! ijk opdrijven 

hetgeen een brutale elutie zou tot stand brengen van het sr90, gedurende 

meerde re weken opgehoopt • 

Om dit risiko aanzien! ijk te verminderen dient de gebruiksduur van het 

I igniet verkort te worden door een vermindering van de kolomhoogte en een 

verhoging van het specifiek debiet. 

2.2. Gebruik van I igniet in dunne lagen. 

Wegens de hierboven beschreven nadelen van het kolomsysteem, hebben 

wij getracht I igniet toe te passen in dunne lagen van I tot 10 cm dikte. Daar

door wordt, bij een hoog specifiek debiet, de gebruiksduur van het I igniet her

leid tot I of 2 werkdagen van 8 uur. 

Daartoe werd het I igniet afgezet binnenin een centrifuge. Het te be

handelen effluent werd dan doorheen de afgezette I ignietlaag geslingerd. 

Dit systeem biedt, volgens onze ondervinding, talrijke voordelen 

innig kontakt tussen water en I igniet, minder gevaar voor verstopping der ko

lom, hoog specifiek debiet, geringere hoeveelheid opgestapelde radlaaktleve 

stoffen en dus minder straf ings- en kontaminatiegevaar en ten slotte mogelijkheid 

om, op een eenvoudige manier, het systeem van op afstand te bedienen en te Ie-

di gen • 

Een roestvrij-stalen horizontale centrifuge werd op pilot-schaal uit

gewerkt !fig. Sl :de trommeldiameter bedraagt 90 cm en de nuttige diepte 45 cm. 

Dit stelsel laat de afzetting toe van lagen maximaal 10 cm dik,en is verder voor

zien van een hydraul lsch bediend schrepersysteem voor de verwijdering van het 
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FIG. Sa 

CENTRIFUGE VOOR FILTRATIE DOORHEEN Ll GN I ET (BUI TENZ I CHTl 

FIG. Sb 

CENTRIFUGE VOOR FILTRATIE DOORHEEN LIGNIET ( B I·NNENZICHT> .• 
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verzadigde ligniet alsook van een aan- en afvoersysteem van het te behandelen 

of behandeld water. Als toerental verkozen wij 950 omwentelingen per minuut. 

De beschreven centrifuge werd gebruikt voor een debiet van 3 tot 

2.3. Praktische proeven. 

Wij hebben een vergel ijkende studie uitgevoerd der open-bed- en een

tri fuge-systemen • Daartoe werd normaaI I abcratcri umeff I uent opzette I ijk besmet 

met een bijkomstige hoeveelheid fissieprodukten. Het effluent werd daarna schei

kundig voorbehandeld volgens de vroeger beschreven metodes en ten slotte gepompt 

op de lignietbedden of in de centrifuge (fig. 9l. 

Het onbehandeld effluent bevatte een hoeveelheid sr90 overeenstemmend 

met 8500 x lo-B ~c/ml ; na behandeling met K4Fe(CNJ 6, Cuso4 en Na3Po4 bedroeg 

deze waarde nog ISO x lo-B ~c/ml. Het aldus behandeld water hield verder nog 

0,5 dpm Ca- ionen en 200 dpm Na- ionen in. 

Het I igniet werd aangebracht op een bed van 0,5 m hoogte voor een 

doorsnede van 0,64 m2, bezat een korreldiameter van 0,5 tot 2 mm en werd 

vooraf met een NaC I -op I oss i ng gespoe I d • 

Na filtratie doorheen het I ignietbed bedroeg het Sr9°-gehalte in de 

oplossing 
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..r/L T/i'AT/E IJt?t?/? L/~/Y/ET 

Pilot-proeven op ligniet. 

//_y . .9. 

FIG . 10 

--~- -- -·-~ ·----- - ---

OPEN-BED SYSTEEM VOOR Fl LTRATIE DOORHEEN LI GNIET. 
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..................................................................... 

Volume geperkoleerde vloei- Sr90_gehalte in het kc-

stof lomeffluent 

( in bed - vo I umen l • 

66 

180 

318 

432 

600 

b. Centrifufe-systeem. 

( i n I o-8 f.LC I m I l 

3,6 

7,2 

8,2 

10 

20, I 

Het I igniet werd vooraf gemengd met een NaGI-oplossing en gedurende 

enkele uren omgeroerd, in de centrifuge gespoeld en ten slotte nagespoeld met 

zuiver en onthard water. 

Daarna werd onmiddel I ijk overgegaan tot de filtratie van de effluen

ten. Deze laatste waren scheikundig voorbehandeld volgens het hierboven aange

geven schema. Tabel 39 vat de gemiddelde resultaten samen voor elke uitgevoerde 

proef. Tijdens de proeven I tot 4 e n 5 tot 6 anderzijdsverschilde de grotere 

zorg, aan de voorbehandeling van het I igniet besteed, aanzien! ijk : voor de beide 

laatste proeven werd het I igniet mechanisch gezift, en in de centrifuge nog na-

gespoe I d met een NaC I -op I oss i ng • 

Bij het inganghouden van ee n centrifuge gedurende een tijdspanne van 

ongeveer 15 minuten na de filtratie van radioaktief effluent, werd een droog 

aanvoelend poeder bekome~ waarvan het vochtgehalte nog slechts 20% bedroeg. 

Een dergel ijk materiaal leent zich uitstekend voor incineratie bij 

middel van een pulverisatiebrander. Dit is een ander voordeel t.o.v. het open-



TABEL 39. 

DEKONTAMINATIE BIJ MIDDEL VAN EEN SCHEIKUNDIG SYSTEEM 1 GEVOLGD DOOR FIXATIE OP LIGNIET IN EEN CENTRIFUGE. (*) 

-------------------------------------------------------------------------------------------------------------

Pro e f Behandeld Koncentratie der radioaktieve stoffen. Totale procentuele de-
nr. volume kontaminatie • 

( bedv o I urnen l VOór scheikundige behandeling Na scheikundige behandeling Na ligniet. 

~stra l e rs j <~~(l-strale·s .90 ~stra lers <!3-Yl-str a lers s. 9ö ~stralers ' <ri-~ tralers s .90 C(...stra lers <!3-Yl-stral e rs I s-9° 

10-8 10-6 10-8 10-8 10-6 10-8 10-8 10-6 10-8 

flc /mI flc/ml flc/ml flc /mI flc/ml flc /mI flc fm I flc fm I flc/.ml 
..................... 

I 1246 44 717 8.390 01 12 18 266 0101 1218 63 9919 9813 99,2 

2 732 44 717 8.390 01 12 18 266 0101 121- 22 9919 9813 99,7 

3 718 663 9.400 01 12 12,5 239 0,01 10,8 35,5 99,9 98,2 99,6 

4 939 570 7.000 01 13 14 159 0,01 10,2 42, I 99,9 9718 99,4 

5 840 54,3 659 w. 569 0,13 6,4 241 0 ,01 4,7 6,4 99,9 99,3 99,94 

6 908 54,3 659 10.569 0,13 6,4 241 0,01 4, I 4,9 99,9 99,4 99,95 

....... ....... ..... : ..... ..... ...... ........ ..... 

--------------------------------------------------------------------------------------------------------------------------
(*) De dikte van het lignietbed bedro e g 6 cm voor de proev e n 1 en 2 1 en 8 cm voor de volg e nde proeven, de korreldoormeter 0

1
Fj tot 1 m111 voor alle proeven. 

V I 
~ 
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bed -systeem waar, ten gevolge van de korrelgrootte en het overblijvend vochtge

halte, het materiaal vöör de verbranding nog dient gedroogd en gemalen te worden. 

2.4. Praktische betekenis der pi lot-proeven. 

De storting van ~adioaktieve effluenten is tot op heden aan een wetge

ving onderworpen waarbij, zoals vroeger werd aangeduid, de maximumradioaktivi

teit in de rivieren nooit de koncentrat ie lo-6 f.l.clml mag overschrijden. 

Daarbij dienen nochtans vei I igheidsfaktoren in aanmerking genomen te 

worden naar gelang de samenstel I ing van het radioisotopen-houdend mengsel ; deze 

faktor bedraagt 

-voor gewone (~-Yl-stralende elementen 

- voor 

- voor gewone ~-stralende elementen 

- voor radium 

50 

420 

2500 

De radioaktiviteit van een rivier krijgt aldus een "gewogen" ("weigh

ted", "pondéré"l betekenis, en dient aan de volgende voorwaa1·den te voldoen: 

[~- y] + [sr90 x 50] + [~x 420] + [Ra x 2.500] < lo-6 fJ.clml • 

Aan het s.c.K. te Mol werd een verdunningsdebiet toegestaan van 

8000 m3 per dag, zodat de stortingsvoorwaarden beheerst worden door : 

[~- y] + [sr90 x 50] + [~ x 420] + [Ra x 2.500] < 8 me/dag • 

Het is daarom van belang de resultaten der pilot-proeven niet al leen 

uit te drukken in totale aktiviteit maar ook In "gewogen" me. 
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In tabel 40 geven wij een bi fan aan der radioaktieve stoffen, aanwezig 

na de verschi I lende behandel ingsst adia. De radioaktiviteit wordt er uitgedrukt 

in me en in "gewogen 11 me , 

Daar de normale kapaciteit der behandelingsinstat lat ie 150m3 per dag 

bedraagt, hebben wij de berekeningen herleid tot een volume van 150m3 • 



TABEL 40. 

BILANDER AANWEZIGE RADIOAKTIEVE STOFFEN !UITGEDRUKT IN me) EN HERLEID TOT EEN VOLUME VAN 150 m3l. 

Rad i oakt i eve stoffen Open- bed - CENTRIFUGE- metode • 
metode • 

Proef I Proef 2 Proef 5 Proef 6 

V~~r scheikundige behandeling 

ex- st ralers 0,032 me 0,066 me 0,066 me 0,081 me 0,081 me 

1~-yl- strafers 122,2 me 107 me 107 me 98,9 me 98,9 me 

Sr9° I 1,9 me 12 ,6 me 12 ,6 me 15,8 me 15,8 me 

Totale,
11
gewogen

11
aktiviteit 731 me 765 me 765 me 923 me 923 me 

................ ................................... ........................... 

Na scheikundige behand e ling 

ex-st ra I e rs 0,00037mc O,OOOI Bmc O,OOOI8mc 0,0002 me 0,0002 me v ' 

1 ~-y> -st ralers I, 77 me 2, 7 me 2 , 7 me 0,96 me 0,96 me 
-J 

sr9° 0,176 me 0, 40 me 0, 4 0 me 0,36 me 0,36 me 
11 11 

Totale, gewogen aktiviteit 10,7 ~c 22,8 me 22,8 me 19 me 19 me 
.................. ............ _ ... ~ ·············· ................ . 

Na verdere behandeling op ligniet 

ex- st ra Iers 1 * l --- , --- , --- , --- , ---

(~-Yl-stralers , 1,4 me 1 1,9 me ! 1,5 me ' 0,1 me I 0,7 me 

sr9° ! 0,015 me I 0,095 me ! 0,033 me j 0,009 me ! 0,0075 me 
11 fl ~ 1 ~ l l 

Totale, gewogen aktiviteit ~ 2,15 me i 6,6 me i 3,4 me ; 1,15 me [ 1,07 me 

;·; .... ·-· ............... ·;·;···· ..... .. ... . . . -·········· .... ..... . ............... ·-··+··- ...... .. . ...................... ····-···· ............. "!'''"'-·-················ •. ··-········· ............. L. .................... ······-···-·-··-·-····-· ... .1 ........................ ,_., ..... ·--·-·-······-·-··-1... ..... ···- . ·- . 

Totale gewogen dekontaminatie 1 99,7% i 99,2% l 99,6% l >99,9% l >99,9% 

: ----------------------------------------------------·--------------~---------------~------------------------------

(*) Bij deze geringe koncentratie was een nauwkeurige bepaling niet meer mogelijk. 
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Tabel 40 bewijst voldoende de uitzonderlijk hoge dekontaminatiefaktor 

bekomen door inschakeling van de behandeling met ligniet en wijst tevens op de 

noodzakelijkheid een dergelijk systeem toe te passen : door scheikundige behan

deling alléén worden de radioaktieve stoffen immers niet in voldoende mate ver

wijderd. Alleen door inschakeling van een behandeling met ligniet wordt het nl

veau aan radioaktiviteit van het . te storten water dermate verminderd dat een 

zeer brede stortingsreserve behouden blijft. 

2.5. Teoretische betekenis der pilot-proeven [47]. 

De voornaamste kat ionen, in het water overblijvend voor de I ignietfi 1-

tratie, zijn Na-ionen 200 dpmJ 

0, 5 d pm • Ca-ionen 

Elk van deze ionen beïnvloedt de fixatie van sr9° alhoewel reeds bij 

deze zeer lageCa-ionenkoncentratie de invloed van de Na-lonen te verwaarlozen 

wordt [35]. Het is onze bedoeling hier na te gaan, steunend op de proefonder

vindelijke gegevens, welke overeenstemming er bestaat tussendeS-waarde afge

leid uit de À.T-kurve en deze berekend bij middel van formule fxv]. 

Voor elk van de pi lot-proeven, open-bed- en centrifuge-systemen, werd 

bepaald 

T = procentueel gebruik der kolom, 

À. = C/Co x 100 =procentuele dekontaminatie, 

Spr = praktisch bepaalde kolomkapaciteitsparameter, afgeleid uit het 

À.T-diagramma, (diag. 12J, 

sth = kolomkapaciteitsparameter, berekend volgens formule fxv], gesteund op 

de proefomstandigheden en de vooraf bepaalde eigenschappen van het 

ligniet, 

Tabe I 41 geeft de resu I taten van deze berekeningen • 
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Hieronder wordt, bij wijze van voorbeeld, de vol ledige verwerking ge

geven voor de open-bed- proef. 

Open-bed- Proef. 

al Basisgegevens 

Het scheikundig voorbehandeld water bevatte 0,5 dpm Ca-ionen en 200 

dpm Na-ionen. De hoogte van de kolom bedroeg 50 cm, de doorsnede 0,64 m2, en 

de korrelgrootte van het I igniet 0,5 tot 2 mm. 

Het I igniet werd vooraf met NaCI-oplossing behandeld. 

bl Berekening van T na doorgang van 600 bedvolumen water. 

waarin 

V 

r 
Rb 

fe 

Q 

a 

b 

c 

y 
± AX 

y ± BX 

Voor het geval van het stelsel Sr-Ca la=b=2l, wordt de formule [XIV]: 

-1- v fe 
T = 

kolomvolume = 320 I, 

vloeistofvolume = 600 x 320 t, 

schijnbare dichtheid = 0 1 5 1 

poriënfraktie = 0 1 5 1 

fixatiekapaciteit van luchtdroog I igniet = 0 1 43 melg, 

valentie van het Sr-ion= 2, 

valentie van het Na-ion= 2, 

koncentratie van het inaktief Ca-ion= 0,5 dpm 
= 25 x to-6 me/I 

aktiviteitskoëfficiënt va n het radioaktief zout= I (oneindige 
verdunning l 

aktiviteitskoëfficiënt van het inaktief zout = (zeer grote verdun

nl ng l • 
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c) À = Cl Co x I 00 1 

waarin C/Co de koncentratieverhouding betekent van sr9°, vö6r en n~ doorgang 

van de kolom. 

Na doorgang van 600 bedvolumen wordt 

20 
) x I 00 = I I • 

180 

Door uitzetten van de bepaalde À-enT-waarden in het genormaliseerde 

ÀT -diagramma !diag. 12l vindt men : 

e) St h • 

waarin 

kkin 

R 

V 

Sth wordt bepaald volgens formule [XV] 

sth = kkin x Rb x Q x v/R 

1,5 in het besproken geval, 

debiet = 12,8 I/min, 

volume I i gn i et = 320 I • 

Met deze gegevens bekomt men ten slotte : 

320 
1,5 x 0,43 x 0,5 x 

12,8 
= 7 

De andere resultaten van tabel 41 werden op een analoge manie~ bekomen. 
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TABEL41. 

TEORETISCHEVERWERKING DER RESULTATEN VAN DE PILOT-PROEVEN. 

"''"'' '' ' ' "'"'''"''"' ' "'''"''' ' '''"'"''''' ' "'''''' ' '"'n''''' ' ''''''''''""''''''''"'''' ... ... .......................• ......................................... . ................. ...................................................... , .. _ .... .. 
! Proefvoorwaarden ' Aanta I bedvo I urnen ! T spr I 

gepe rko 1 ee rd l 
; ......................................................... ............ ··-··································"·-······f·"······························· ···················•"'''''''••··········-····-· .. ·····t-"·········· .. ·-········-······· .. ····+·······"•''''''"''''-·············· .. ·~,! ............................................. ,.1 

Open-bed- metode 600 0, 26 4 , 7 , 

Centrifugemetode I ~ 
Proef nr. 

2 

3 

4 

5 

6 

BesPreking der resultaten : 

1000 

1000 

718 

939 

84 0 

908 

0,43 

0,43 

0,31 

0,41 

0,36 

2 

6 

4 

I 1,5 

12 

0,5 

0,7 

0,6 

0,9 

0,5 ! 
0,39 12 0,7 ! 

..................... ,.,_.,, .................................... i ............................................. J ........... ~ ..................... ,_,","_,i. ............. - .......................... .1 

Terwijl er een betrekkei ijk goede overeenkomst bestaat tussen teorie 

en praktijk bij de open-bed- proef, valt dit niet uit voor de centrifuge-metode 

de Spr-waarde is veel hoger dan deze berekend volgens formule (XV). 

Een moge! ijkeverklaring hiervoor I igt in de veronderstel I ing dat, In 

de centrifuge, de diffusie binnen in de I ignietdeeltjes zeer sterk versneld 

wordt doordat de v I oe i stof dwars door·heen de korre Is wordt ges I i nge rd • 

Het is eveneens nuttig op te merken dat, wanneer de proef zeer zorg

vuldig wordt voorbereid, (zie proeven 5-61 met de centrifuge een hogere Spr

waarde wordt bekomen dan met de 50 cm-hoge kolom o Dit komt eveneens tot uiting 

in de de kontaminatie resu I taten o 

Als gevolg op d eze studie werd besloten het centrifuge~systeem defi

nitief in het behandelingsschema op te nemen 0 
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2.6. Distributie van de radioaktieve stoffen op het lignietbed van de een-

trifuge. 

Bij het verwijderen van het I ignietbed uit de centrifuge hebben wij 

het I ignlet op verschi I lende diepte bemonsterd en de radioaktiviteit ervan ge

meten bij middel van een G.M.-teller. Derwijze was het ons moge I ijk voor de 

proeven I, 2, 5 en 6, de verdeling der radioaktieve stoffen binnen in het bed 

te bepalen en een beter inzicht te verkrijg e n nop e ns de verschijnselen van 

"break-through" (diag. 151. 

Het blijkt dat in geen enkel geval het I igniet-bed, als ionenwisselaar 

beschouwd, vol ledig verz adigd was. 

Tev e ns werden de beste resultaten waargenomen In de proeven 5 en 6 

de verdeling van het radioaktief materiaal trad er optimaal op en een weinig ge

kontamineerde I ignietlaag van minstens 3 cm dikte bleef over. Dit wijst erop 

dat het I ignletbed zich precies gedraagt zoals een gewone ionenwisselaarskolom 

en dat enkel de dikte en de pakkingsgraad verschillen. 

* * * 

Wij denken dat dit uitgebreid onderzoek op I igniet in een centrifuge 

voldoende bewijst dat de voorgestelde inrichting bruikbaar is en dat de dekon

taminatieresultaten zeer bevredigend zijn. 

Vooraleer het toegepast werd, heeft ons voorstel nochtans aanleiding 

gegeven tot twijfe l in verband met de dekontaminatiemogelijkheden. De opmer

kingen werd e n door de resultaten wee rlegd. Alhoewel er nog een diepergaand 

hydrodynamisch onderzoek gewenst is, kan de volgende voorlopige verklaring wor

den naar voor gebracht : 

al bij doorgang door het I igni etbed va n de centrifuge bevindt het water zich 

in een toestand van turbulenti e , 
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bl door de grote pakkingsgraad is de dode fraktie in het I ignletbed aanzien

I ijk kleiner hetg ee n de kansen tot kontakt tussen de ionen en de ionen

wisselaar merkel ijk verbetert 

cl terwijl de diffusie binnen in de ionenwisselaar een voorname faktor bete

kent voor de ve rkl a ring de r kinetika van de reaktie, wordt het water 

hoogstwaa rschijnt ijk dwars doorhe e n het I igniet ges I ing e rd en zou, derhalv~ 

het belang de r inwe ndig e diffusie te ve rwaarlozen zijn. 
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Hoofdstuk V I. 

PRAKTISCHE INSTALLATIE EN KOSTPRIJSBEREKENING. 

I. PRAKTISCHE BEHANDELINGSINSTALLATIE. 

Na de inwerkingstel I ing van het I ignietsysteem en van de si ijkbevrie

zing, kan de behandelingsinstal lat ie voor gemengde fissieprodukten geschetst 

worden door figuur 11. Het te behandelen effluent wordt opgevangen in voorbe

handel lngstanks, gekontroleerd op radioaktiviteit en pH en behandeld met Cuso4 

en K4Fe(CNJ 6 • De suspensie wordt dan gepompt in een eerste meng- en bezinkings

inrichting en geklaard bij middel van FeCI 3 • Aan de heldere vloeistof wordt 

vervolgens in een tweede mengtank Na3Po4 en Caf0Hl 2 bij pH= I I toegevoegd en 

het gevormde neerslag wordt afgescheiden in een tweede bezinkingstank. Het op

nieuw geklaarde effluent wordt daarnageneutraliseerd bij middel van H2so4 en 

door I igniet ges I ingerd. 

Het wordt nadien opgevangen in kontroletanks en ten slotte in de ri

vier geloosd. Het radioaktief si ijk wordt afzonderf ijk opgevangen, ingedikt en 

bevroren. Na voorzichtig ontdooien wordt het neerslagafgecentrifugeerd. 

Alle gekoncentreerde radioaktieve stoffen verlaten bijgevolg de in

richting langs de centrifuge, hetzij onder vorm van gedroogd si ijk hetzij als 

verzadigd I igniet. 

Bij het dekontamineren van 1000 m3 effluent, bekomt men ~e volgende 

hoeveelheden gekoncentreerde stof : 

- si ijk met 50 % vochtgehalte : I m3, 
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De koncentratiefaktor bedraagt bijgevolg 500. 

Er dient hierbij opgemerkt te worden dat dit volume nog kan herleid 

worden tot minder dan de helft door vol ledig drogen van het si ijk en verbranden 

van het I igniet. De maximum moge! ijke koncentratiefaktor beloopt aldus onge

veer 1000. 

2. KOSTPRIJSBEREKENING. 

Hierna volgt een kostprijsberekening van de behandeling, voor een be

handel ingskapaciteit van 15m3 per uur; de werkduur wordt op 9 uur per dag ge

schat gedurende 5 dagen per week en het jaar! ijks behandeld volume bijgevolg op 

35. I 00 m3 • 

2. I • I mmo b i I i ë n. 

Als immobi I iën worden gerekend : gebouwen, ingebouwde buisleidingen, 

afvoerleidingen en afsluiters, zuurvrije bedekkingen, af te schrijven na 20 jaa~ 

De totale kostprijs ervan wordt geraamd op 16.750.000 fr., hetzij jaar! ljks 

837.500 fr. 

2.2. Materialen. 

Het behandelingsmateriaal omvat de pompen, roerders, kontroleappara

tuur, centrifuge, automatische afsluiters, vriesinstal latie,gedeeltetljk af te 

schrijven in 10 jaren en gedeeltelijk in 5 jaren. De totale kostprijs bedraagt 

3.850.000 fr., waarmede een jaar! ijkse afschrijving van 509.000 fr. overeen-

stemt • 
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2.3 . Onderhoudskosten. 

Voor de onderhoudskosten zouden ongeveer 200 .000 fr. per jaar in aan

merking komen. 

2 . 4 . Verbruik . 

Elektric iteit 80 PK aan 0 1 90 fr./kWh; 

Reaktieven cuso4 5 aq : 72 kg/1000 m3, aan 15 fr./kg, 

K4Fe(CNl 6 6 aq : 60 kg/1000 m3, aan 20 fr./kg, 

Fee 13 12 aq 

Na3 Po4 12 aq 

Ca (0Hl 2 

Na OH 

Ligniet 

150 kg I I 000 m3 , 
150 kg/1000 m3 

1 

50 kg/1000 m3 , 
100 kg I I 000 m3 , 
I 000 kg I I 000 m3 1 

aan 6 fr./kg, 

aan 6 fr./kg, 

aan 2 fr./kg, 

aan 6 fr./kg, 

aan I, 50 f r. I kg 

- Stockagevaten 5 per 1000 m3 beh a ndeld effluent, aan 250 fr. per vat. 

2 . 5. Personeel. 

De volledige behandel ingsinstallatie vereist volgend personeel 

- I universitair (voor 1/4 van de tijd werkzaam!, 

- I technisch ingenieur, 

- 2 techniekers 1 

-2 werklied e n. 

2 . 6 . Kostprijs per m3 (arbeidskosten en kapitaalkosten niet medegerekendl 

immob i l! ën 

materialen 

onderhoud 

23,80 fr./m3, 

14,50 fr./m3, 

5 , 70 fr,/m3, 
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3 5,30 fr./m , 

7,50 fr./m3, 

56,80 fr./m3. 

Aan dit totaal dienen de arbeidskosten, kapitaalskasten en bepaalde 

adm in i st rat i eve I asten toegevoegd t e wo reien • 

2.7. Wij werken intussen aan een verdubbeling der behandel ingskapaciteit door 

het uitvoeren der twee flocculaties in een enkele meng- en bezinkings

inrichting door een beter gebruik van de technische moge! ijkheden, die de 

installatie reeds biedt. 

Op deze manier worden de posten 2.1 ., 2.2 en 2.3 tot de helft herleid 

terwij I de andere posten onveranderd bI ij ven • 

De totale kostprijs wordt aldus : 34,80 fr/m3. Zoals in het vorige geval, 

wordt daarbij geen rekening gehouden met de arbeidskosten en de kosten 

voor storting of stockage van het radioaktief koncentraat. 
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Hoofdstuk V 11. 

JONGSTE MOGELIJKHEDEN DER IONENWISSELING. 

Het stelsel van behandeling v an radioaktief afvalwater door ons op

puntgesteld, steunde tot hier toe op het gebruik v an I igniet in een centrifuge, 

na voorafgaande scheikundige be handeling van het effluent. De redenen daarvoor 

werden reeds vo I doen ::le bes proken • 

Zonder verder in t e gaan op de toepassing van vermlkuf iet en kleisoor

ten, wensen wij hier te wijz e n op demogel ijkheden van enkele andere ionenwis

selaars. 

I. PRODUKTIEAFVAL VAN SYNTETISCHE HAR SEN . 

De bereiding van syntetische ha rsen, Amberlite, Dowex, ... , levert 

steeds een meer of minder be langrijke fraktie fijn stof, met volwaardige fixa

tiekapaciteit. Het hars is nocht=:tns waardeloos voor het aanwenden in klassieke 

ionenwisselaarskolommen wegens het te hoog drukverva l • 

Wij hebben getracht deze hars en toe te passen in het hogerbeschreven 

centrifugesyste em, ee rst op kleine sch aa l en daarna op pilot-schaal. De bekomen 

resu I taten worden hi e ronder vergeI eken met deze ge I e ve rd door I i g niet • 
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I. I. Laboratoriumproev en. 

Het kationischh a rs a l lasion l*l we rd a fgezet in een I cm dikke laag, 

binnen in ee n laboratoriumc entrifuge . Het werd eerst gespoeld met een NaCI-op-

lossing t en eind e het in de Na-ionenvorm om te zetten, en vervolgens gebruikt 

voor de zuiv e ring v an s che ikund ig voorbe ha nde l d laboratoriumafvalwater. 

Gel ij k lope nd daa r meje werde n proeven uitg evoe rd met I igniet, eveneens 

in d e laboratoriumcentrifug e en na voorbehand e ling met een NaCI-oplossing. 

Ligniet ev e na ls a li asion we rd in de l abor::ttoriumc entrifuge aange-

bracht in ee n l aag v an I cm • 

Het te zuiv e r e n water bev att e de volg e nd e radioaktieve stoffen 

e<- strafers 

I ~ - y l -st r a Iers 

s r90 

44 x Jo-8 ~tc/mi, 

717 x l o- 6 ~c/ m l, 

8390 x I o-8 ~c lm I • 

Na de scheikundige behandeling wa r e n de vol gend e radloaktieve stoffen 

nog aanwezi g 

e<-stra lers I, 57 x 1o-8 ~cl m I, 

I~- y l -st r a I e rs 9 , 3 x l o- 6 ~clm I, 

s r90 135 x lo-8 fl.C /mI • 

Dit water werd in de c entrifuge gel e id. In éé n geval bevatte deze 

l aatste ee n l aag I igniet. Het wat e rdebiet bedroeg e r 2 0 I/uur. In het andere 

geval bev atte ze ee n laag a li asion. Het wat e r:J ebiet bedroeg dan 110 I/uur. 

De dekont aminat i eresult aten worden gege ven in tabel 42 . 

( *) Al tasi o n = ge sul fon ee rd pol ystyr eo n ha r s , voor ges t e ld door d e vol gend e formule : 

~ 03 H 
- CH = CH - ÇH - CH - CH = CH -

I 

S03H 
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TABEL 42. 

SPECIFIEKE AKTIVITEIT NA DOORGANG DOOR LIGNIET OF ALLASION IN EEN LABORATORIUM-

CENTRIFUGE • 

.............................. 

i! 
H ! Behandeld Koncentratie der radioaktieve stoffen na aa nwending van 

vol urne lt''"'' ............ .... ........ :•"'"'"' ''' '' ''''''"''''""''''''''''''''' "''''''""'''"''" ' "''''' " ''''' ' ''''' ' '''"'''' '"''''' ' ''''-'''' ''''"'' ' '''' ' '"''''' ' " .. """ ' '''"! · 

( bedvol urnen) H Ll gn i et A I I as i on i 
1 

·r······· C(= ·~ -~~-~·; ·:;~·······~--~~Y;~s··~;~-~~-;~·--~ · ······· · ·· · ···~-~9·o·············· · · · ·l·····-~-~-~;-~· ·; ·~·;· ~ ·- · ··i ;~~Y· ; ·~~ -~··; ·~· ;·~;~···!·········· · ··~ ·;·9·~ ·-······ · · .. ··-···········; 
!I {10-8 IJ.clml) : {10-6 IJ.clml) : {10-8 f.l.c/ml) I {10-8 IJ.clml >\ {10-6 f1.c/ml) 1 (l0-8 1J.clml) ! ................................................. !! ................ .. .......................... : ..... ............................ ""i'" ............................... 'i .. · ...................... ........................ t ................................................. l.. ..................................................... , 

! ~! 
318 

550 

880 

I .030 

I. 300 

I .545 

2 .060 

2 .575 

B 

!I 
H 
H 
H 
:: 
:: 

H 
H 
li 

!I 
: : 
Ei 
!! 
1! 
jl 

o, 
0 , 

o, 

o, 

032 I ' 
073 2 , 

205 2, 

305 2 , 

8 17,2 niet 

0 32, 7 bep aa ld 2 ,0 

0 54,2 

6,3 

0 92 ,0 

I, 9 

6,9 

2,0 28,7 
n 

!,:_ 3.090 !i 35,-
3.605 ~ 50 8 . 

! .................................................. !r....... .. ......................... .l........... . . ..... . . ... .. .. ........ . ....... ................. ; ....................................... l.. ......................................... .l.. .... ............ : .............................. J 

Deze eenvoudige proef wijst op de superioriteit van het syntetisch 

hars, dat een betere dekont aminatiefaktor voor sr90 bewerkt bij een veel hoger 

debiet. Wij merken op dat het hier gaat over het gebruik van I cm dikke lagen. 

1.2. Pi lot-proe ven . 

Wlj hebben proeven uitgevoerd in de grote centrifuge ! 0 900 mml, met 

hetzelfde gesulfoneerd polystyreenhars (allasion). 

Een laag van 5 cm polystyreenhars werd daartoe afgezet in de eentri

fuge en er voorbehandeld met 220 I iter van een normale NaCI-oplossing. 

· · 1- . H. Gent 
·~,'iotheek 
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Het te behandelen water vertoonde vöbr de scheikundige behandel ing 1 

volgende kenmerken : 

cx-stralers I 1719 x lo-8 f.I.C /mI 1 

( ~ - y l - st ra Iers 612 x lo-6 f.I.C /mi 1 

sr90 10.591 x 1o-8 f.I.C lm I 1 

en na de scheikundige behande I i ng 

ex- st ra I ers 0154 x lo-8 f.tclm I 1 

( ~- y l -st ra Iers 1519 x lo-6 f.I.C lm I 1 

sr90 302,9 x 10-8 f.tclm I • 

Na leiden van dit water door het hars bekwamen we de resultaten van 

tabel 43. 

TABEL 43. 

SPECIFIEKE AKTIVITEIT NA DOORGANG DOOR ALLASION IN EEN PILOT-CENTRIFUGE. 

Behandeld volume 
; 

{~-Yl -stralers sr90 I 
l (bedvolumen) , (in lo-6 f.tclml l (in 10-8 !J.Ciml l Î , ................. ................................... .................................... T ...... ................ .................... ········ ····· ............... ....... .. .... t ............. . ............................................................................................... 1 

83 I 124 i I 
300 1,82 11,02 
483 1,49 

683 I, 82 14,71 

883 2, 73 

I .083 I, 71 17142 
I .250 2,40 

I .433 2103 22,31 

I. 617 2,24 

I .800 I, 92 20,03 

1.967 I, 55 

2. 133 I, 70 22, 12 

2.283 I, 96 23,02 

' 
!. ... .. ........................ ......... ..... ....... ......... ......... ..... ...................... ............ ....... . ; ............ ...................... ................................................. ...................... ............. !. .................. ........... ............................ ; ................ ,,,,,,o\.\ .. f, , f .. . ....... .. ... ...... . .... .. .. l 
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Deze pilot-proeven brengen ons tot de volg e nde bemerkingen : 

al het synt etisch hars laat, in de centrifug e , ee n merkelijk hoger debiet 

toe dan het I igniet, 

bl de gebruiksduur van het syntetisch hars is ln.nger dan voor ligniet i de 

bevoorrading van a liasion is daarentegen onzeke r aangezien zij afhangt 

van de gebrekkig e be reidingsmetodes van het hars. 

2. ANDERE STOFFEN VOOR DE VERWIJDERING VAN RADIOISOTOPEN. 

2. I. ~l~~~~l~~e~~~p~~~! [56] is ee n in zuur midd e n onoplosbare stof doch be

zit in dit midden een hog e specificiteit voor c esium. 

Wegens zijn mogelijk bel ang voor de zuivering van st e rk-aktiev e "repro

cess i ng" - e ff I uenten wordt dit zout thans in de I aborator i a te Mo I aan 

een uit ge breide studi e onderworpen. 

2.2. Ca lciet-aragoni et. 

Bij kontakt van calci et of aragoniet met een Sr-houdende oplossing, 

wordt dit laatste e lement vrijwe l totaa l opgenomen in het kristalrooster, [72] 

[I] i de bibl iographie vermeldt een dekontaminatiefaktor van 1 _~3 of 104 in al

kalisch midden. Wij zijn ni et in stan.t geweest deze r esultaten voldoende te 

bevestig e n : Ca-ionen bi ijken sterk t e storen. 

2.3. ~~~~e~~C! ~!L-~~~l~!-~~-~~C!~~~~!~~~~! zouden ook Sr
90 

in het kristal

roost e r opnemen. De r ee ks dezer verbindingen is uitgebreid, het gaat 

t e lkens ov e r mineral e stoffen, die volgens onze ond e rvindingen, minder 

geschikt zijn voor de be hand e ling van grote volumina zwak- en middelma

t i g-akt i eve eff I uenten • 
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Hoofdstuk V I I I • 

DE BIOLOGISCH E METODEN. 

In deel I we·rd gewezen op de zelfzuivering die optreedt in rivieren 

en in zee, gedeeltelijk ten gevolge van de biologische absorptie en oxydatie. 

Deze laatste eigenschap wordt reeds lang toegepast voor de zuivering van biolo

gisch bevuild water, nl. in bakteri ë nfilt e rs, geaktiveerde slijktanks en trage 

zandfilters. 

Verschi I lende auteurs hebben de moge! ijkhe id en he t nut onderzocht 

deze metodes ook toe te passen voor de zuivering van radioaktieve effluenten 

[39] [32] • 

Hierond e r volgt vooreerst een korte samenvatting van I iteratuurgege

ve ns op dat ge bied, en word e n e igen bevindingen besproke n. 

I. BUITENLANDSE GEG EVENS. 

Door KAUFMAN en zijn groep [54] we rden talrijke laboratoriumproeven 

uitgevoerd ov e r de fixati e van geme ngd e fissieprodukten, en, in 1 t bijzonder, 

van p32 en rl31. Daarbij we rd o.a. gebruik gemaakt van bakteriënfi lters. De 

resultaten, bekomen met bakt e riënfi lters [53] kunnen als volgt samengevat war-

den 

al uit een fissi e produktenhoudend e oplossing kan tot 80 % der radloaktivi-

teit ve rwijd e rd word e n, 

bl deze verwijd e ring is we inig af hanke lijk van de BOD (*l van het effluent, 

--------------------------------------------------- -----------------------------
( *) BOD " Bi oe hem l c a I Ox yg en Demand • 
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cl Ca-ionen store n, 

dl kamplexerende stoffen herleiden de fixatle van radioaktieve stoffen 

tot minder dan 10 %, 

el de verwijdering van p32 bedraagt ongeveer 80%. 

Er di e nt hier opgemerkt te word e n dat de proev e n van KAUFMAN uitge

voerd werden met syntetisch a fv alwater , waarbij de organische stoffen hoofdza-

kei ijk bestonden uit zetmeel, zeep e n ureum Daarbij werden nog mineralen 

toegevoegd (Ca++, Mg++, Po4= , K+, Na+ ••. l ten einde een ideale voedingsbodem 

te bekom e n • 

De proeve n we rd e n uitgevoerd in gekontroleerde omst a ndigheden van tem

peratuur, vent i lat ie , organische-stofg e ha lte e n ook slechts gedurende een perio-

de van 30 dagen • 

Wij l e iden daaruit a f dat de uitgevoerde proev e n wel ee n bepaalde be

tekenis kunnen he bb e n maar ni et zond e r meer op de praktijk mogen overgedragen 

worden • 

2. EIGEN ONDERVINDING. 

Ten einde de voorschrift e n in verb and met BOD in het effluent te eer-

bi edig e n he bben wij een bakt e riënfi lter in het waterbehandel ingssysteem inge-

schake ld hoofdz ake I ijk met het doel aa n de vereisten va n de behandeling van sa

nitaire effluenten t e voldoen. 

Va n bij het begin we rd op de bakteriënfi lt e r een aanzien! ijke fixatie 

der radioaktieve stoffe n vastg es t e ld zodat t e n slotte besloten werd al Ie ef

fluenten, ook de biologisch zuivere, over het bakt e riënbed te pompen. 
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2.1. Karakte ristieken va n de filter (fig. 12 l. 

De filter he eft een diameter va n I I meter en is gevuld met lava als 

fi I termateriaal tot op een nuttige hoogte van 2 m. De aanvoer van het te be

handelen water gebeurt langs een draaiend sproeisysteem, de afvoer langs onde-

ren bij middel van r ad iaire kan a len 

vect ie I angs het evacuatiesyste em , 

De verluchting wordt ve rzekerd door con-

2.2. Scheikundige en biologische ka rak teristieken van het te behandelen water, 

De ka rakteristi eke n va n het influent variëren in hoge mate van biolo

gisch bevuild en hard water tot zuiver, vol ledig onthard en phosphaatrijk wa

ter. De bakteriënfi lt e r werd (in deze omstandigheden) uitgebaat gedurende 3 

jaar , Het debiet bed roeg 40 m3 lh, en i ge faktor die konstant kon gehouden wor

den • 

2.3. Result aten. 

Het water werd gedurende 7 maand dage I ijks bemonsterd en de maande

lijkse mengmonsters werden ontleed op ( ~ -Yl-stra lers en strontium. 

Tab e l 44 wijst op een gemidd e lde verwijd e ring der radioa ktiviteit van 

ongeveer 25%. In sommige individue le gevallen was het effluent nagenoeg even 

radioaktief als het influe nt. Een paar typische gev a llen van elutie werden 

waargenomen • 

Dit zette ons aan het gedrag va n het bakteriënbed nauwkeuriger te on-

derzoeken • 
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FIG. 12 

-BAKTERIENFILTER. 
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TAB EL 44. 

DEKONTAMINATIE BIJ MIDDEL VAN EEN BAKTERIENFILTER. 

Tij ds tip Vo lume be- Radioaktiviteit in het Radioaktiviteit in het 
handeld wa- influe nt { in !lC l effluent { in !lC) 
t e r ( in m3l 

sr90 sr90 icx.-s r a Ie rs ~ ~-Y '- CX,-stra Ie rs ~~- Y'-
stra l e rs st r a Ie rs 

augustus 1 58 3.463 8,2 2 .51 8 I 18 2,97 3. I 07 50 

septemb e r 158 4.374 5,5 1.430 124 I I, 17 I .330 67 

oktob e r '58 6 .681 8,5 2 . 4 10 175 7,22 I .623 145 

nov ember 1 58 4 .615 17,8 2 . 144 196 7, 84 590 180 

december '58 6 .409 9,2 6 . 375 170 7, 43 3.205 154 

Totaal : 25 .542 49,2 13 . 877 783 36,63 9.855 596 

Twee verschijnse le n hieljen in het bijzonder onze a a ndacht 

In het begin va n f e bru a ri 1958 werd ee n aanzi e n I ijke hoeveelheid s35 

gemengd met 400 m3 van het t e filtreren water. De aanv a nk e i ijke specifieke ra

dioaktiviteit bed r oeg 597 x to-6 !lCiml e n vi e l na doorg a ng door de filter op 

2 7 x I 0-6 !J.C I m I • 

De vol ge nde dag , wanneer het influe nt vee l mind e r a ktief was, steeg 

het aktiviteitsniveau van het e fflu e nt va n de filt e r tot bijna 200 x lo-6 !J.Ciml. 

Daa rna nam de aktivit e it va n het e fflu e nt l angzaam af. 

Op diag. 16 valt op t e merken dat de ba kt e riënfi lt e r abnormaal hoge 

aktiviteiten opslorpt maar ze acht e r a f gel e id e l ijk we er afgeeft : een momente e l 
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hoge koncentratie van radioaktieve stoffen werd bijgevolg uitgestrekt over een 

langere periode. 

- ~~~~~~~-~~~-~~-~~~~~~~~!~~~i~~~~~~ : 

Gedurende de eerste winter na het in bedrijfnemen werd de bakteriên

filter niet tegen de vorst beschermd. Op dit og e nblik was de filter reeds goed 

ontwikkeld en in werking sedert ongeveer 6 maand. Het invloeiende water had 

een temperatuur van 0°C en bevroor gedeelte I ijk bij het sproeien. 

De bovenste lagen van de filter werden eveneens herhaaldel ijk dicht-

gevroren • 

f I uent 

Diag. 17 geeft de evolutie van de r adi oaktiviteit van het in- en ef

men stelt herhaald e l ijk een el ut ie de r radioaktieve stoffen vast. 

* * * 

Onze eigen bevindingen lei Je n tot volgende opmerkingen nopens het ge

bruik van een bakteriênfi lter op praktische schaa l : 

I, Een fixatie der radioaktieve stoffen grijpt plaats, schommelend tussen 

20 en 70 % • 

2. De bekomendekontaminatiegraad is onregelmatig. 

3. Bij sterke vorst wordt de bovenlaag eventueel doodgevroren met als gevolg 

een plotse elutie der radioaktieve stoffen. 

4. Abnormaal hoge koncentraties worden tijdelijk vastgelegd, maar, achteraf, 

langzaam geëlueerd ; de bakteriënfi lter dient dus te worden aanzien als 

een soort buffer voor het radioa ktiviteitsnivea u van het effluent. 
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Wegens de onze kerh e id der uitsl agen beschouwen wij de bakteriënfllter 

niet als een praktische metode voo r de zuivering va n radioaktief afvalwater. 

De ba kt e riënfilter biedt ons inziens nocht a ns een morele zekerheid; 

men ka n immers ve rmoede n dat, op deze m~nier, het materiaal dat zich zou lenen 

tot biologische konc e ntratiev e rschijns e le n in de rivier, waa rin het effluent 

wordt gestort, op de bakteriënfilter zal vastgel egd worden. 

Deze me ning zou nocht a ns wetenschappel Ijk dienen bewezen te worden. 

Een aanduiding ertoe is we l dat, se de rt 1957 !het begin van de door ons uitge

voerde storting l, gee n enke le a bnorma le koncentratie vastgest e ld werd in de ont

vangende rivi e r. 
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Hoofdstuk IX. 

PRAKTISCHE BEHANDELINGSVOORSTELLEN VOOR KLEINERE LABORATORIA. 

Onze studi e v an de behandelingsmetodes was voornamei ijk gericht op het 

probleem, gest e ld door grote lab o r ato riumkomplexen en industriële inst a llaties. 

Wij wensen nocht ans in het kort enkele moge! ijkheden t e . beschrijven 

in verband met de behandeling van effluenten, a fkomstig van kleinere laboratoria. 

Wij menen dat wij vei I igheidshalve mogen vooropstel I en dat het doel 

der kleinere behandel ingsinstallat ies er moet op gericht zijn de effluenten om 

te zetten in een vervoerbare vorm : een v o lledige behandel ingsinstallat ie zou 

immers hoge kosten bijbrengen en te zeer de aandacht van het wetenschappel ijk 

personeel opeisen. 

Steunend op praktische en ekonomische overwegingen denken wij dat de 

volgende soorten a fvalstoffen vei I ig en gemakk e i ijk kunnen vervoerd worden : 

I l vaste afvalstoffen, indien zij goed verpakt worden en eventueel voorzien 

zijn van een loodbescherming, 

2l sterk-aktieve vloeistoffen, indien zij vervoerd worden in roestvrij-stalen 

of polyethyleenflessen, eventueel voorzien van een loodbescherming, 

3l zwak-aktieve vloeistoffen, indien zij vervoerd worden in een dichte tank, 

die zelf omgeven is door een dicht omhulsel, dat moet toelaten eventuele 

lekken op te vangen. Het spreekt vanzelf dat het volume een beperkende 

faktor uitmaakt. 
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Ten einde de kosten en het ris i co te beperken, bI ij kt het ook aan ge

duid het vervoer te laten uitvoeren door een gespeelal iseerde inrichting. 

De aard der behandeling zal o.a. afhangen van het volume, de scheikun

dige kwaliteit van het water, het beschikbaar personeel, de plaatsruimte. 

Het is daarom onmogelijk ee n alg emene oplossing van het probleem voor 

te stellen. Wij zullen ons derhalve beperken tot de bespreking van enkele tech

nische faktore n. 

I. AARD DER BETROKKEN RADIOISOTOPEN. 

1.1. Het is ongetwijfeldwenselijk de kort-levende radioisotopen ter plaatse 

op te slaan en ze te storten zodra hun aktiviteit voldoende gedaald is. 

Voor laboratoria waar zowel kortlevende als langlevende isotopen worden 

gebruikt, sluit dit de noodzakelijkheld in, de effluenten op voorhand 

te scheiden. 

1.2. Voor de langlevende radioisotopen dient men rekening te houden met de 

aard en de natuur van de radioisotoop of het isotopenmengsel (katlonisch, 

anionisch of niet-geïoniseerd) indien, wel te verstaan, de scheikundige 

eigenschappen ervan voldoende gekend zijn. 

2. SCHEIKUNDIGE KWALITEIT VAN HET AFVALWATER. 

De zoutkoncentratie, de aanwezigheid van kamplexerende stoffen of or-

ganische oplosmiddelen zullen ongetwijfe ld de keuze van een behandelingsmetode 

mede beïnvloeden. 

Bij afwezigheid van kamplexere nde stoffen of te hoge zoutkoncentraties 

kan een se he i kundige behande I i ng event uee I in aanmerking genomen worden • In an-

dere gevallen zal men de ionenwisseling of de evaporatie verkiezen. 
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3. MOGELIJKE BEHANDELINGSTECHNIEKEN. 

3.1. Evaporatie. 

Een kleine evaparator kan in elk laboratorium opgesteld worden, zelfs 

achter een loodscherm. Evaporatie levert meestal een zeer hoge dekontaminatie-

faktor. De koncentratiefaktor hangt nochtans af van de zoutkoncent rat ie. 

Het ind amp e n is dus een zeer geschikte metode in de meeste geval I en 

maar zij dient verworpen te worden bij aanwezigheid van vluchtige radioaktieve 

of schuimwekkende stoffen ; deze laatste kunnen echter wel in zekere mate vooraf 

ontbonden worden. Wij wens e n verder nog te wijzen op de noodzake I ijkheid de 

niet-kondenseerbare gassen naar buiten te leiden, daar zij eventueel een konta

rn i natie van het I okaa I zouden kunnen veroorzake n • 

3.2. Scheikundige behand e l ing. 

Het neerslaan der radioaktieve stoffen kan, op grote schaal, uitge

voe rd worden in een kontinu systeem. Op kleine schaal gebeurt dit best diskon

tinu in een konische reaktiek et e l : 

a) voor de verwijdering van twee- en driewaardige kationische radioisotopen, 

b.v. Sr9°, Sr89, Ca45, Cel44, U, Ra; deze kationen . worden neergeslagen 

in alkalisch midden door behandeling met Na3P04 en Ca(0Hl 2 , 

bl voor de verwijdering va n S ~O~ of Te~O~ : toevoeging van BaCI 2 zal meestal 

een voldoende dekontaminatiegraad verzekeren; 

cl voor de verwijdering van Jl3l, kan het neerslaan bij middel van AgN03 in

geroepen worden of ook de behandeling met Cuso4 en Na2s2o3 ; 

dl voor de verwijdering van Rul06 en csl37 kunnen de vroeger beschreven meto

des (Feso4 en Cu2Fe ( CN 16 ) toe gepast worden • 
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In a l de ze ge va ll e n word e n de r ~dio a kti e ve stoffen opgevangen met het 

si ijk dat gem::1 kk e l ijk naa r ee n c e ntra l e inst a llatie kan vervoerd worden. 

3.3. lone nwisse ling . 

lonenwiss e ling is sl echts toe t e passe n in a fwezigh e id van storende 

scheikundige onzuiverheden. Indien aan de ze voorwaa rden voldaan wordt is het 

e en uitsteke nd e metode daar de r adioakti eve stoffe n rechtstree ks in e en vaste 

vorm word e n omg ezet. Dit wijst t e ve ns op het be l a ng in de l a boratori a , waar 

radioakti eve stoffen word e n aangewe nd, in de mat e va n het mogelijke gedeminera-

I iseerd of gedestill ee rd wnt e r t e ge bruiken. 

* * * 

Deze kort e uit ee nze tting ov e r enk e lemog e lijke be ha nd e lingstechnieken 

toont no gmaa ls aan dat e lk vraagstuk a fzonder! ijk dient ingestudeerd t e worden. 

In eerste pl aats dient me n na t e gaan of ve rvoer va n het e ffluent soms ni et de 

meest logische werkwijze za l zijn aange zi e n zij toe laa t a l Ie beh a nd e lingen in 

een e nk e le inst a ll a tie t e c e ntra li se re n. 

* * 

Bij wijze van proef hebbe n wij ee n kl e ine inrichting gebouwd (fig. 13J 

bestaande uit ee n ev a parat o r met ee n ka paciteit va n 6 1/h en een reaktieketel 

voor scheikundige beh and e ling, me t ee n nuttig e inhoud va n 50 I. 

Deze inst a l l at i e ka n vol l e dig achter e en loodscherm worden aangebracht 

e n van op afst a nd be d i e n::! word e n • 

De ev a parat o r be staat uit ee n gl a ze n kolf, omgev e n door verwa rmingsel e-

ment e n. Het konce ntraat wordt ond e raan a f gevoe rd in een beschermde fles ; de 
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FIG. 13 

LABOR ÄTORIUMINSTALLATIE VOOR DE BEHANDELING VAN RADIOAKTIEVE EFFLUENTEN. 
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scheikundige behandeling gebeurt in ee n konische, glazen reaktieketel van 50 I 

inhoud waarin de vloeistof met een vacuüm systeem opgezogen wordt. De menging 

met r eag entia gebeurt door het inbl azen va n lucht. Het gekonc e ntreerde si ijk 

wordt langs onderen afgelaten . 

Deze kleine inst a l l at ie werd door ons gedurende meerdere maanden ge

bruikt en heeft ons tot heden toegel aten de meest diverse oplossingen te beh an

delen , zelfs deze afkomstig van biologische en warme laboratori a . 
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Besluit van DEEL I I 

De scheikundige neerslagmetodes laten toe een groot aantal radioiso

topen uit het afvalwater neer te slaan. Voor de verwijdering van sr90 en IX-stra

lende stoffen werden de beste resultaten bekomen bij middel van de calciumphos

phaatmetode. Wij hebben de neerslagreaktie met kopersulfaat en kal iumferrocya

nide oppuntgesteld voor de verwijdering van Cs 137. Wij hebben eveneens opgemerkt 

dat Ru 106 best verwijderd wordt uit I icht a lk ~ ! isch water, door toevoeging van 

ferrosulfaat in aanwezigheid van een sterk-reduceren.de stof. 

Wij hebben deze en nog andere scheikundige behandelingsmetodes samen

gebracht in een kontinu syst eem, waarbij het water achtereenvolgens behandeld 

wordt met Cuso4 en K4 Fe!CNl 6 , FeCJ 3 , Na3Po4 en Ca!OHl 2 , en de r adioaktieve stof

fen afgevoerd worden met het si ijk. 

Dit si ijk beh andelen wij verder door bevriezing, gevoJgd door ontdooi

ing. Daardoor wordt een gemakkei ijk te filtreren koncentraat bekomen en, na fi 1-

tratie, een poeder met een droge-stofgeha lte van ongeveer 50%. 

De dekontaminatiefaktor, be komen tijdens de scheikundige behandeling, 

kan nog aanzienlijk verbeterd worden door, achteraf, het water te filtreren door

heen een I ignietbed, aangebracht in een centrifuge. Zodoende werd, in totaal, 

meer dan 99,9% van de IX-stralende stoffen en van het sr9° verwijderd en minstens 

99% van de andere fissieprodukten. 

Het gebruikte I ignietbed I iet toe 1.000 bedvolumen afvalwater te behan

delen vooraleer een meetbare "break-through" van het sr9° optrad. 

Het is later gebleken dat het I igniet in de centrifuge met voordeel 

kan vervangen worden door een laag produkti eafval van synt etische ionenwisse

l aars • 



- 171 -

Wij menen dat de beschreven metodes slechts ekonomisch bruikbaar zijn 

voor de behandeling van grote volumina afvalwater. Wij stellen daarentegen 

voor, de effluenten, afkomstig van kleinere instel I ingen, naar een centrale be

handel ingsinstallatie te vervoeren. Niettegenstaande dit, hebben wij ook een 

zuiveringsapparatuur met ge ringe kapacit e it ontworpen. 
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DEEL I I I • 

UITEINDELIJKE STOCKAGE OF STORTING DER 

RADIOAKTI EVE KONCEN TRATE N. 

INLEIDING. 

In deel 11 werden de technieken voor de behandeling van de radioak

tieve effluenten besproken. Deze studie heeft ons gebracht tot een mogelijke 

oplossing voor de zuivering en de daarop vol gen de storting van grotere volumina 

zwak- of middelmati g-aktieve effluenten. 

De vraag bi ijft nochtans ope n wat e r in de praktijk dient aangevangen 

te worden met de aktieve konc en traten , die bij de be handeling der effluenten 

worden voortgebracht, en hoe , ged urende ee n r e lati e f lange veroud e ringsperiode, 

hun verspreiding in de natuur kan bel e t wo rd en. 

De wat e rbehandeling, zoals ze tot hier toe werd voorg est e ld, beoogt 

aldus slechts het v e rplaatsen van het probleem :me rk e n wij echter op dat het 

vraagstuk van het gekoncentreerde si ijk enigszins ve rg emakke i ijkt wordt wegens 

het r e latief klein volume , de vast e t oes t and e n de meer homog e ne scheikundig e 

natuur van het mat e riaal • 

De u i te ind e I ij ke stockage wordt 1 n de meest e nuk I ea i re c e nt ra op een ei gen ma

ni e r aang evat, al naar gelang plaatselijke omstandigheden, b.v. nabijheid van 

de ze e , doordringbaarhe id e n sorpti e kapacit e it va n de grond, e nz .•• Een defi-

nitieve oplossing van het probleem we rd nog niet voorges teld, d.w.z. het op een 

ekonomische manier voll ed ig onder kontrol e houden van alle radioakti e ve koncen-

trat en. 
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Wij hebben dan ook getracht, door e € n I iteratuurstudie en een kort laboratorium

onderzoek, een eigen phi losophi e op t e bouwen in v e rb and met de stockag e- of 

stort ingsmogel ijkheden van een be pa a ld e omg eving : de ze zull e n be paald worden 

zowel door ekonomische als technisch wetenschappe lijke overwegingen. 
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Hoofdstuk 

BESTAANDE METODES VOOR STORTING EN STOCKAGE VAN 

RADIOAKTIEVE KONCENTRATEN. 

De metodes, di e tot hi e r toe to egepas t word e n voor de stockage of de 

storting van de vaste radioakti e ve koncentraten, hangen af van de plaatset ijke 

omstandigheden Zo zullen de centra, di e dicht bij de kust gelegen zijn, een 

storting in zee overweg e n a lhoewe l de mogelijkheden van deze praktijk kunnen 

beperkt worden als gevolg van plaatselijke zeestromingen, visserij, enz ••• 

In andere plaatsen zal men de stockage te lande overwegen, maar de 

moge I ijkheden ervan worden beïnvloed door de g raad van op losbaarheid van het ma

teriaal, de sorptiekapaciteit van de g ron d , de grondwaterbewegingen, de regen

val en de nabijh e id van bevolkingsc entra. 

Wij besp reke n hierna deze gevallen afzonder! ijk. 

I. STORTING IN ZEE. 

De storting in zee wordt toegep~s t door de mees t e Britse e n Amerikaan

se onderzoeksl aboratori a , indi e n zij niet t e v e r van de kust gelegen zijn 

De Engelsen vang e n het ak ti eve si ijk op in dunwandige stalen vaten en 

storten ze o.a. in de "Hurt Deeps " van het Kanaa l [15]. De vaten worden soms 

be last of omgeven met beton t en e inde hetsoortelijk gewicht te vergroten of 

ook om het personeel tijd e ns het ve rvoe r tegen ee n te hogestralingsdosis te 

besche rmen Men neemt aan d at de v aten na een zee r korte tijd uit me kaar val fen 

en dat, v anaf dat ogenblik, verspreiding en e luti e der r adioaktieve stoffen niet 

meer word en be l et 
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De USA he bben een dergelijke techni e k aangenome n l a ngs de oost- en 

westkust alsook in de Golf v an Me xico. He t ve rzame l en e n verwe rken van de afval

stoffen, afkomstig van kl e ine re l aboratoria, is e r reeds op commerciële basis 

uitgewerkt, en we ke! ijks ward e~ n i e uwe of te he rni e uwe n stortingsaanvragen door 

een centra le commissie behand e ld [ 9 2] • 

Ten einde t e ve rmijd en dat de vis se rij r echtstree kse l ast zou onder

vinden, b.v. door het opviss e n van gestort e vat e n, v e rbi ed t de AEC (*l e lke 

storting op plaats e n waar de zee mind e r d an 2000 m di e p is [92]. 

De t echniek voor he t me ng e n d e r a fvalstoff e n met c ement werd beschre

ven door het "Radiation Laboratory " v a n de Universiteit van Ca lifornië [49] 

alsook door het "Brookhaven National L::l boratory" [62 1 ]. 

In het "Radiation Laboratory" t e Be rk e l ey [ 50], a lsook te Ha rweil [15] 

heeft men even eens getracht bij midd e l v z. n c ement e n, eventueel, vermikul iet 

sterk-aktiev e vloeistoff e n v ast t e l eg gen en a ldus om t e zetten tot een vei I ig 

vervoerbare en a fgesch e rmde vorm. De me tode bi ijkt voora l g unstige resultaten 

op t e leveren voor sterk-zure oplossing en (zi e t abe l 45 ). Geg ev e ns over de 

elueerbaarheid van de be komen mas s a word e n echt e r ni et med egedee ld. 

AEC Atomie En c r g y Commission, Wa s h in g ton D. C., USA . 
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TABEL 45 

HOEVEELHEID CEMENT NODIG VOOR HET VASTMAKEN VAN ZURE OPLOSSINGEN. [50] 

Koncentratie van het zuur Gewicht Port I a nd c eme nt per 100 mi zure oplossing 

! normaliteit l 
HN03 H2so4 HC I 

12 14 16 

8 29 

6 25 55 

4 96 117 

I 172 103 198 

0, I 220 228 231 

0,01 245 236 252 

0,001 260 252 242 

0,0001 269 242 248 

0, 0000 I 246 253 

H20 220 

' 

In de I iteratuur zijn slechts we inig gegev e ns bekend nopens de elueer~ 

baarheid van het mengsel van radioaktief si ijk e n cement. Wij hebben daarom 

enkele e lutieproeven uitgevoerd ten einde een beter inzicht in de stortingspro-

b I e me n t e v e r k r i j g e n . 

Daartoe werd een hoeveelheid s i ijk, afkomstig van e en behandeling van radioak

tief effluent bij midd e l van de phosphaat- en de ferrocyanid emetodes, vooraf 

gedroogd tot een vochtgehalte va n ongeveer 50 % en vermengd met een gel ijk ge

wicht Port I a nd cement en e en k Ie i ne hoe ve e I he i d wat e r • 

De radioaktieve cementmassa we rd gegoten in blokjes van ongeveer 17 g. 

In een eerste reeks proeven bevatt e e lk blokje e en hoeveelheid radioaktieve 
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stoffen, ov e r ee nst emme nd met 1.900.000 slagen per minuut ; tijdens een tweede 

reeks proeven bed roe g de aktivit e it 3 .000.000 slagen per minuut. 

Het vast geworden mat e riaa l we r d d aa rn a geëlueerd met leidingwat e r, zeewater, 

HN03 N/1 en HCL N/1. Elke dag we rd het e luaat I I I iterl ververst e n gekontro

leerd op radioaktivit e it. 

De procentuele hoeveelheid r adioakti ev e stoffe n, dage lijks geëlueerd, wordt weer

gegeven in t a be I 46 • 
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TAB EL 46 

ELUEERBA ARHEID VAN EEN MENGSEL VAN CEMENT EN RADIOAKTIEF SLIJK. 
--------------------------------------------------------------

Tijd Proc e nt der radioa ktieve stoffe n geëlueerd door 

leidingwater zeewater HN0 3 N/ I HCI NI I 

Proef I -------
Eerste dag I I 08 4175 > 99 > 99 

Tweede dag 21 12 5125 

Derd e dag I I 58 2149 

Vierde dag 0,91 I I 57 

Vijfde dag 0148 0,97 

Zesde dag 0,44 0152 

Zevende dag 0,57 OI 17 

Achtste dag 0164 0, 24 

Negende dag 0,24 0125 

Tiende dag 0 I 15 0 I 18 

Tot a le hoeveel-
heid geëlueerd 8121 16,39 > 99 > 99 

Proef I I --------
Eerste dag I I 46 2159 > 99 > 99 

Tweede dag OI 49 0,57 

Derde dag 0,84 I I 32 

Vierde dag 0122 0141 

Vijfde dag 01 18 OI 19 

Zesde dag OI 10 01 13 

Zevende dag 0,04 0,08 

Achtste dag 0,06 0,09 

Negende dag 0,09 01 16 

Tiende dag 0,23 0,22 

Totale hoeveel-
heid geëluee 3, 71 5 , 76 > 99 > 99 
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Tabel 46 toont aan d at het meng s e l v an cement e n radioaktief si ijk, 

althans in het be g in, betrekk e lijk snel uitg e loogd wordt door leiding- en zee

water. Na e nke l e d age n wordt de e luti e nochtans ve rtraagd e n bedraagt dan nog 

sleehts ong eveer 0, I % pe r dag . 

Onze result aten werden t ev e ns bevestigd door proe ve n, die onlangs wer

den uitgevoerd te Saclay (Fr J.nkrijkl [9 2 ]. 

Dit lite r atuurove rzicht en onze e igen bevinding en bewi j zen dat stor

ting in zee, zelfs indi e n het akt ieve koncentraat ing es loten is in beton of ver-

mengd me t c ement, niet onbeperkt mag t oegepas t wo r den . Na e l uti e kunnen de 

l a nglevende radioisot o pen i mme rs opgenome n worden in een biologische cyclus 

Bij het v aststell e n va n de max imum toe l aatb a r e storting zou men zich 

kunnen steunen op de p roeven van DUNS TE R [33] d i e getrac ht heeft na t e gaan 

welke weg doorlope n wordt doo r de radioisotope n in de zee Voorlopig di ent men 

zich nocht ans t e houde n aan e nkele e l eme nt a ire p rincipen , n l. de storting slechts 

uit t e voeren op betre kke i ij k grot e d i epte en de omgeving aan ee n voortdurende 

kontrole te ond e rwe rpen . 

2 . STORTING OP HET VA STE LA ND . 

Te Oak Ri dge [11] e n t e l daho [13] worden de v ast e a fval stoffe n e n de 

konc en t rat en de r wate rbeh ande I i ng zonder bes cherming in de boveng rond bedo I ven ; 

dezelfde techni ek wordt ook toegep::-tst te Cha lk Rive r ( Canada ) [64]. 

Bij de ze st ockage wordt het mate ri aa l l angzaam doo r het grond- en 

reg e nwat e r geëluee rd. De o pge loste r adioaktieve st o ff en worden daarna gefixeerd 

op de bodemmateri a len e n ondergaan in d it mid de n ee n l angz ame verpl aatsing onder 

i nv I eed v a n de beweg ing e n de sch e i kun dig e s amens t e I I i ng v a n het grondwater 

a lsook van de physische en phy sicochemische e i ge nsch ap pen van de bodem. 

In sommi ge ge v a ll e n, zoals t e Ma rcoul e (Frankrijk) [21] e n te 

Chalk Rive r [64], wordt de stockag e v e rz e ke rd in zwa r e betonnen konstrukties , 
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deze werkwijze, uitvoe rbaa r voor kleine volumin a st e rk-aktief materiaal , is on

denkbaa r voor grot e r e hoev ee I heden zwak - akt i ev e stoffe n • 

Zo a ls v oo r de storting in ze e , ontbreekt het hi e r nog aan wet e nschap

pelijke gegevens nopens het gedrag de r r ad ioak tiev e stoffen in de grond. 

Wij hebben ee n grondige studie op dit geb ied aangevat, in samenwerking 

met Euratom en de USAEC en het is o nz e bedoe ling, door het bestud e ren van de be

l angrijkste faktoren, de s t ockage kapaciteit v an een bepaa ld e streek op te zoeken. 

Deze studie wordt uit ge voe rd in same nwe rking met het l aboratorium van professor 

Van den Hende en een bod emkun d ige g roep. 

Het mees·t konkreet as pekt van de z e stud i e I igt nocht ans in he t onder

zoek van de e lu ee rb aa rh e id v an het t e stockere n mat e ri aa l of, and e rsom, in de 

insolubi I is ati e van het konc entraat. Wij bespreke n hi e rna e nke l e I iteratuur

gegevens alsook onze ei gen bevindin gen op dat gebied. 
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Hoofdstul~ 11 

INSOLUBI LISATlE VAN HET RADIOAKTIEF KONCENTRAAT 

DOOR VERMENGING MET TEER. 

Het spreekt vanzelf dat een vermindering van de oplosbaarheid van het 

te storten materiaal de meest voor de hand I iggende wijze is om het probleem der 

radioaktieve koncentraten op te lossen; zodoende is het immers moge i ijk de dis

persie van de radioaktieve stoffen in de grond en in de zee tot op een minimum 

te herleiden. 

De metodes voor insolubilisatie door verhitting in aanwezigheid van 

klei en ceramiekgrondstoffen, werden reeds t e rloops aa ngegeven in Deel I tijdens 

de bespreking van het stockag e probleem der sterk-aktieve effluenten. In prin-

cipe kunne n zij e vene ens aangewend worden voor de behandeling van het aktieve 

si ijk, alhoewel deze een zeer hogebesmetting der uitlaatgassen veroorzaken ten 

gevolge van het vervluchtigen van bepaalde metaaloxyden (Cs 2 137o en Rul 06o4 J; 

de aëreosolvorming is hierbij e ven eens zeer belangrijk. De onkosten verbondel"' 

aan gaszuivering maken ten slott e een bepe rk e nde faktor uit 

Voor het geval, waar het si ijk niet verwarmd wordt, maar enkel gemengd 

met cement, worden de mo e i I ijkhed e n veroorzaakt door het zuiveren der gassen ver

meden, maar het mengsel is betrekkelijk sterk elueerbaar, zoals wij aangetoond 

hebben in dee I I I I, hoofdstuk I . 

De hierboven aangegeven beschouwingen brengen ons tot de mening dat, 

voor de middelmatig-aktieve koncentraten, een oplossing dient gezocht in het 

vermengen met inerte, laagsmeltende stoffe n, b.v. teer, paraffine ... Indien 
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men e r immers in slaagt ee n vo lmaakt e ve rme nging t e verwezen I ijken v an de radio-

aktieve stoffen en de ine rt e phase mag me n een bijna voll edige onoplosbaa rh e id 

van het mengse I v e rwacht e n • 

Wij hebben d aa r om eensyst ematisch o nde rzo e k aangev at voor verschi I

lende a priori bruikbare in e rt e stoffe n voor de in s luiting van r adioaktief slijk. 

Dit onderzoek is aan gang; definiti e v e besluiten zull e n lang d urige e luti e proe-

ven v e rei se n. 

Het voo rond e rzoe k toont nocht ans r eeds de moge I ijkhede n aan en levert 

wenke n nopens de f aktore n, waaraan aandacht di e nt ges chonken t e worden. 

Het hierna beschreve n l aborat o riumwe rk handelt ove r een comme rci ë l e 

teersoort, gebruikt voor het insluit en v an één deel gedroogd slijk per dee l t ee r. 

I. POROSITEIT EN STRUKTUUR VA N HET TEEROPPERVLAK . 

Het li gt ni et in onze bedoe ling met g r o t e nauwk eurigheid de permeabi

lite it van het t ee r oppe rvl ak t e bepalen, maar wel op een ee nvoudig e manier gege-

vens te verzame l e n nope ns de aa rd en de kw a lit e it van de buit enste l aag 

De permeabi I it e it zelf is i mme rs v an minde r bel ang , maa r zij v e rhoogt 

he t k o n t a kt o p p e r v I a k b i j e e n e v e n t u e I e e I ut i e , e n b i j g e v o I g d e kansen o p e en g e

dee ltel ijke wed e roplossing van de i ng esloten radioakti ev e stoffen . 

De gevolgd e werkwijze pas s en wij ruime tijd toe bij de studie van de 

dekontaminee rb aa rh e id v a n de o pp e rvlakken beschermd met verfsoorten, " p l astics", 

staa lsoorten, enz ••. ; zij bes t aat erin het oppervlak t e besmett e n met een fissie

produktenhoudende opl ossing, deze v o ll ed i g t e lat e n drog e n en daa rna af te spoe-

len met water. B ij ee n goede de ko nt am inee rb aarheid v a n het oppe rvlak bes luit en 

wij tot ee n geringe porosit e it . 

Volgens d e besch rev en we rkwijze we rd de invloed bepaald van de t emp e

ratuur van de sme lt op de aard e n de kw a lite it v an he t oppervlak,ontstaan na 

stol I ing. 

R. L. H. Gent 
Bibliotheek 
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Wij hebben geen merkbare invloed kunnen v as tstellen v an de temperatuur 

tussen 140 en 260•c. Het be komen oppervlak was in e lk geval volkomen glad en 

vol ledig dekontamineerbaar 

I n t weede p l a ~ts we r d de invloe d van het vochtgehalte bepaald : daartoe 

we rd t ee r geme ngd met Al 2o3 (v a n vochtg e halt e 12 %l e n v e rwa rmd tot bij 250•c ; 

tijdens één proef werd de s me lt o nmidd e llijk afgekoeld, in de andere werd de tem-

peratuur ged urend e 30 min bij 25o•c ge houd e n Het gestol de oppervlak was in het 

tweedegav a l volledig dekontamineerbaar, in het eerste was het materiaal spons

achtig, vermoedelijk t e n gevolge van de verd ampi ng v a n het wat e r tijdens de 

stol! ing . 

2. ELUEERBAARHEID VA N HET MENG SEL VAN TEER EN RADIOAKTIEF SLIJK. 

Wij hebben de elueerbaarheid v a n het me ngs e l bepaald na verschillende 

v e rwa r-mingsduur. Daartoe werd radioaktief slijk, Ca3 (P04 l 2 , Fe(0HJ 3, Cu2 FeiC NJ6 

inhoudend en van 12% vochtg eha lt e , gemengd met een gel ijk gewicht te e r. Zodra 

de temperatuur 2so•c bedroeg, we rd het mengsel onmiddellijk uitgegoten. Oe be

komen te e rblokjes hadden een gewicht v an on geveer 10 g e n een specifieke radio-

aktiviteit van 150 . 000 slagen pe r minuut 

opste I I i ng, onder ee n v I oe i s tofd ebiet v a n 

weerg ege v e n in tabel 47. 

Z ij werden geë lu eer·d i n een kontinue 

I it e r per dag. De resultaten worden 
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TABEL 4 7 

ELUTIEPROEVEN VAN EEN ME NGSEL VAN RADIOAKTIEF SLIJK EN TEER NA VERWARMING 

TOT EE N TEMPERATUUR VAN 250"C. 

Tijd Procent der r adioaktieve stoffen geëlueerd door 

leidingwater zeewater HN03 r-. /1 HCI N/1 

Eerste dag 0,33 0,93 I I 52 0,96 

Tweede dag 0,33 o, 70 1,24 I, I I 

Derde dag < 0,05 0,38 0,38 I, 14 

Vierde dag < 0,05 0, 67 0,26 0,28 

Vijfde dag < 0,05 < 0,05 0,32 0,48 

Zesde dag < 0,05 < 0,05 < 0,05 < 0,05 

Zevende dag < 0,05 < 0,05 < 0,05 < 0,05 

Achtste dag < 0,05 < 0,05 < 0,05 < 0,05 

Negende d ag < 0,05 < 0,05 < 0,05 < 0,05 

Tiende dag < 0,05 < 0,05 < 0,05 < 0,05 

Het mengsel van teer en slijk, gebruikt tijdens de beschreven proeven, 

vertoonde nochtans geen homoge e n uitzicht. 

Ten einde de struktuur van het mengsel te verbeteren werd, in een vol

ge nde reeks proeven, de tempe ratuur even eens tot 250"C opgevoerd, maar er daaren

boven gehoud e n gedurend e 30 minuten 

De bekomen t eerblokjes wogen ong ev eer 7 g, hun specifieke radioaktivi

teit bedroeg 150.000 slag e n pe r minuut 

De helft van de blokjes (proef IJ we rd a ls dusdanig in de extraktie-

kolom gebracht t e rwij I de andere he lft !proe f IJ) voorn f nog gedompeld werd in 

een bad i nakt i eve teer ten e ind e e r ee n bij komst i ge beschermende I aag af te zetten. 
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TABEL 48 

ELUT IE MET LEIDINGWATER VAN EEN MENG SEL VAN RADIOAKTIEF SL IJK EN TEER 

EN VERWARMING OP 250°C GEDURENDE 30 MIN. 

Proe f I Proef 2 

Radioaktiviteit va n he t extrakt Radioaktiviteit van het extrakt 

cpm/ml st a ndaard fout cpm/ml standaardfout 
lepmi mi J !cpm/mll 

Eerste dag 0,01 ± o, 03 0,01 ± 0,04 
0,04 ± 0,03 o, 04 ± 0,04 

0,01 ± 0 ,04 < O, 0 I ± 0,04 
< O, 0 I ± 0,03 0,04 ± 0,04 

Tweede dag o, 12 ± 0,0 4 < O, 0 I ± 0,04 
< 0,01 ± 0,03 0,03 ± 0,04 

< 0,01 ± 0,04 < 0,01 ± 0,03 
0, 0 I ± 0,04 < 0,01 ± 0,04 

Derde dag 0,05 ± 0 ,03 < 0,01 ± 0,04 
0 ,03 ± 0,03 < 0,01 ± 0,03 

.............. 

< 0,01 ± 0,08 < o, 0 I ± 0,04 
0,06 ± 0,03 0,04 ± 0,08 

Vierde dag < 0, 0 I ± 0 , 03 0,01 ± 0,02 
0,01 ± 0,03 0,01 ± 0,02 

< 0, 0 I ± 0,02 0,06 ± 0,03 
< 0,0 I ± 0,0 2 0,02 ± 0,02 

..................................................................... 

Vijfde dag 0 J 04 ± 0,02 0,05 ± 0,03 
0,02 ± 0 , 03 0,01 ± 0,03 

< 0,01 ± 0,02 0,07 ± 0,03 
< 0,01 ± 0 ,02 0,02 ± 0,03 

Zesde dag 0,02 ± 0,03 < 0,01 ± 0,03 
0,01 ± 0,03 0,03 ± 0,02 

0,04 ± 0,03 0,07 ± 0,03 
0,02 ± 0,03 0 , 04 ± 0,03 
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TABE L 48 

(vervolg) 

Zevende dag 

Achtste dag 

Negende dag 

Tiende dag 0,07 ± 0,0 4 < 0 ,01 ± 0,04 
< 0,01 ± 0,03 . 0 ,0 4 ± 0,04 

~.;········ ········· .. ··· ····· ··· ·· ······································Y··································-································Y···········································-- ········ ············+·······························-·············m···············;.i 

0,04 ± 0 , 03 < 0 ,01 ± 0,04 

.... ....... .. .......... J. o, 03 ....... .......... ........ ± o, 04 ....... ! .............. ~ ... ?.. ~ .. ?. .. 1 ... ................ , ................ : ..... ~ .. '. .. ?~ ................ ...1 

Bij het beschouwe n van de r es ult at e n der e luti ep roeve n uitg e voerd met 

leidingwater (t a be l 48 J beme rken wij da t de t e l fou t va n de g r oott e -ord e is va n de 

tel I ing e n dat de radioaktivit e it d us zee r ge ri ng moe t zijn : de uitgevoerde proe

ven wijzen derhalve enke l op een zee r ge ringe op losbaarhei d va n het t ee rmengsel. 

Door opt e l! ing va n de hoeveelheden geë lu ee rd e stof in beid e gevall e n, 

tijdens een pe riod e van 10 dagen, on de rvin de n wij dat min der dan 0 ,1 % de r r adio-

aktieve stoffen werd geëlueerd. 

Om de proeffouten op een minimum te he rl e iden za l, bij de ve rd e re uit-
• 

werking va n de metode, geb ruik gemaa kt word e n va n ee n kontinue ext r akti eappa ra-

tuur me t geslot en kringloo p der e luti e vloe ist of e n e rv oo r gezor9d wo rd e n dat het 

aktiviteitsniveau de r t ee rbl okjes minstens hond e r dmaa l grote r is. 
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Wij hopen aldus op een nauwke uriger manier de graad van oplosbaarheid 

van het mat e riaal te bepalen 

De verg e l ijking v a n de resultaten van tabel 48 met deze van tabel 46 

toont ten slotte dat de elue e rb aar-heid van het teer-mengsel veel lager I igt dan 

na behandeling met cement. Dez e bevinding · alléén verrechtvaardigt een verder en 

nauwkeuriger onderzoek . 

3. INVLOED VAN DE BESTRALING. 

Bij het uitwerke n van ee n metode voor- de insolubi I isatie van radio-

aktieve koncentr-aten is de invloed van de bestr-a ling o p het draagmiddel van het 

grootste belang : de ingesloten radio aktieve stoffen zouden cumulatief een zo-

danigestral ingsintensit e i•t in het mi I i e u kunnen veroor-zaken dat de struktuur 

ervan volledig gewijzigd wordt, met ee n ka ns voor v e rhoog de elueerbaa rheid. 

Teer en gelijkaardige pr-odukt en word e n nochtans sedert ge r-uime tijd 

bestudeerd als besche rme nd materiaal voor het ver-v aa rdig en van goedkope stockage

tanks voor r adioakti e ve e ffluenten. Pr-oev e n in dit verband te Oa k Ridge uitg e

voerd [45] he bben geweze n op een volmaakte weerstand tegen eenstralingsdosis 

van 109 r Bij sterke r-e bestralinge n tree dt ee n zekere desintegratie van het 

materiaal op, met vrijsteil ing van eenoli eachtig e stof 

Het ligt in onze bedoe ling tijd e ns e en verder onderzoek de invloed van 

de bestr-a ling op de elueerbaa r-h e id v an het mengsel si ijk-teer na te gaan. 

4. PRAKTI SCH E VE~WEZEN LIJKING. 

In afwachting ove r nauwke ur-iger resultaten te beschikken nopens de 

e lueer-baar-heid v a n he t t ee rme ngs e l, he bb e n wij ee n droog- e n menginstallatie 

(fig. 14l ontworpen. Het slijk, voorgedroogd in de vriesinstallatie, wordt 

kontinu in een droogruimte A ingespoten bij middel van een schr-oefsproeier B 
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het verpulverd si ijk wordt geme ngd met warme lucht, afkomstig va n ee n brander C. 

Het mengsel van lucht e n si ijk wordt a fg evoe rd naa r e e n cycloon D, waaruit het 

verwijderd wordt naar ee n mengvat waarin zich de t ee rsme lt bevindt. De gassen 

worden afg ez ogen doo rhe e n ee n fi I t e rbatterij F, e n een ve ntil ator G ; de afge

zogen lucht dient tevens voo r de ve rwarming van het mengvat E. 
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Besluit van DEEL I I I 

De vermenging van het radioa ktieve koncentraat met teer biedt talrijke 

voordelen tegenover de ree ds toegepaste insolubilis atietechnieken. De elueer

baarheid van het bekomen mengsel is zeer gering en de mengtemperatuur betrekke

I ijk laag, zod at de moei I ijkheden verbonden aan het zuiveren der gassen gemakke

I ijk op te lossen vallen. 

Alvorens nochtans tot je praktische bruikb aa rheid van de metode t e be

sluiten, za l het nodig zijn de e lutieproev e n op een langere termijn uit te voe

ren ten einde ook de invloed van de diffusie te be palen. 

Nieuwe proeven zull e n uitgevoerd worden ten einde de invloed der be-

straling op de e luee rb aa rheid van het me ngsel na te gaan alhoewel de literatuur-

gegevens hieromtrent betrekkelijk gunstig zijn. 

Vermoede l ijk zal vermenging met t ee r de stockage op het vaste land mo

ge! ijk maken t e nminst e voor de a fvalstoffen van laag of intermediair radioakti-

viteitsniveau. 
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ALGEMEEN BESLUIT. 

Het probleem gesteld door de noodzakelijkheid radioaktief afvalwater 

te dekentam i neren neemt sne I in beI ang toe ten gevo I ge van het steeds meer en 

mee r aanwenden van radioisotopen in nijverheid, landbouw en onderzoek,en van 

de algemene ontwikkeling der bedrijven, waarin de kernenergie wordt toegepast. 

Ten gevolge van de ongunstige I igging van België hebben wij een sys

teem voor de behandeling van radioaktief afvalwater uitgewerkt, waarbij reke-

ning wordt gehouden met de stortingsmogel ijkheden in de rivieren 

is gesteund op scheikundige neerslagmetodes en op ionenwisseling. 

Dit systeem 

De moge I ijkheden, geboden door de scheikundi9e behandeling en de 

ionenwisseting, elk afzondertijk genomen, zijn zeer talrijk. Wij hebben er-

naar gestreefd een kombinatie van metodes, bruikbaar voor de zuivering van fis

sieproduktenhoudend water, voor te stellen. 

Dit systeem kan als volgt worden geschetst : 

-verwijdering van Cs 137 met K4Fe!C NJ6, Cuso4 en Fec1 3, 

-verwijdering van de and e re fissieprodukten met ca3 !P04 l2 , 

-verwijdering der laatste sporen radioaktieve stoffen bij middel van I igniet. 

Het li gniet werd aangewend op een originele manier, namelijk na afzet

ting binnen in een centrifugaal-droger. 

De resultaten van de dekontaminatie, op deze manier behaald, zijn uit

stekend en merkel ijk beter dan hetgeen de gangbare teorieën I i eten voorspel I en. 

De totale bereikte dekontaminati e faktor is van de orde van to3, d.w.z. 

slechts ee n weinig lager dan bij de bezwaar! ijk bruikbare evaporatie . De kon

cent rat i efaktor bed raagt eveneens ongeveer I o3 • 
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Het water, op deze manier behandeld, kan meestal vei lig geloosd wor

den; het daarbij verkregen radioaktief vast koncentraat kan ofwel in zee ge

stort worden, ofwe I te I ande gestockeerd , 

Wij verkiezen nochtans het vast radioaktief koncentraat onoplosbaar 

te maken door drogen en vermengen met teer, Derwijze ontstaat een nagenoeg 

niet-elueerbaar mengsel dat bij een langdurige stockage slechts weinig kontrole 

zal vereisen. 

* * * 
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