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Bevezetés Aktinidak

U, Th, Pu, Am

Természetes vagy mesterseges
e Talajban,kornyezetben el6fordulnak (U, Th)
* Nuklearis szennyez6dések
* Er6mUvi hulladékok
Miért sziikséges?
* Erédmdvi hulladékok
elemzése
* Kornyezeti monitoring
* Elvalasztastechnika
fejlesztése
* Modell kisérletek

Tulajdonsagok
* Nyomnyi mennyiségek
(talajban)
 Alfa-bomlo izotépok
* Nehezen mérhetbek
* Hosszu felezési id6



Modszer 0

e Extrakciés kromatografia | |
* Inert hordozédra felvitt Diglikol-amid alapu gyantalll DGA
* Kicsi kromatografias oszlop és tomeg (0,5 g gyanta, 7 mm)
* Komplexként kotédnek a gyantan (ThCl,.(DGA), Am(FeCl,’);.(DGA),
* Tobb féle modszer, de csak egy adott izotop elvalasztasara
* Multielem elvalasztashoz tébb féle gyanta = dragabb, hosszabb
(UTEVA, TRU, TEVA, ioncseréld gyantak)

* DGA hasznalataval egy kis oszlopon az 6sszes aktinidat elvalasztjuk

* Rovidebb idd, olcsobb, kevesebb reagens sziikséges -

T RIS < E- 1

[1]http://www.triskem-international.com/iso_album/ft_resine_dga_en 151210.pdf



Hulladék elvalasztas

SAMPLE
100 mL radioactive waste
TRACERS
232U/228Th, 242PU, 241Am, 239Np

DESTRUCTION
evaporation with 65% HNO3;, 37% HCI, 30% H,O0,
dissolution in 200 mL 1M HNO;

CO-PRECIPITATION
reduction with hydrazine
Fe(OH)2 precipitation with addition of 25% NH; pH=8

LOAD PREPARATION
dissolution in 15 mL 0.5M HCI
reduction with 1 g Na,SO;
acidification to 4M HCI

DGA
extraction chromatography
column: 0.5g DGA, inner diameter 7 mm
conditioning: 4M HCI

effluent
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Modszer eredményei hulladekokra

* Modszert optimalizalni kellett
* Modell-kisérletekkel
* Nyomjelz6k hasznalata
(232U, 228Th, 242PU, 243Am)
* Terhel6 kozeg kialakitasa
* Reagensek feltérképezése
e Oxidalo/redukald szerek
* Komplexképzbk
* Megfelel6 hémérséklet
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Hulladék eredmeénytablazat

Kémiai kitermelések alfa forrasokbol (%)

U Th Pu Am
H14-7 | U forras 80 <0.5 2 <0.5
Th forras <0.5 61 <0.5 <0.5
Pu forras <0.5 <0.5 81 <0.5
Am forras| <0.5 <0.5 <0.5 63
H14-6 | U forras 106 <0.5 <0.5 <0.5
Th forras <0.5 56 <0.5 <0.5
Pu forras <0.5 <0.5 66 <0.5
Am forras| <0.5 <0.5 <0.5 53

* Magas kitermelések

e Tiszta frakciok

e Nem volt
keresztszennyezés



Talaj mintak el6keészitése

* Minta vétel (4-10g)
* Felhasznalt mintak:
IAEA-300,326,367 és 375
 Hamvasztas (szerves 6sszetevok roncsolasa)
* Mikrohullamu vagy savas roncsolas (HF, HNO;, HCI)

* Beparlas, beparlasi maradék 0,5M HCl-as kozegbe valo
vétele (kb 30-50 ml)

* Redukcio (1-3g Na,SO,)
* NH,SCN proba a redukcio sikeressegére

* cc. HCl hozzaadasa 4M-os kozegig
e A kapott 50-110 ml terhel6 oldatot a gyantara visszuk



Talaj mintak elvalasztasa

Eldcio: aktinidak oxidacios allapotanak valtoztatasaval,

komplexképzéssel, hig savval

DGA oszlop (500 mg)

|AEA-300 SEDIMENT

Kondicionalas: 0 20 mL 4 M HCl

Terhelés: 1 kb 100 mL effluens

Mosas Ca-tol 2 20 mL 4 M HCI

Oxidacié 3 10 mL 30°C 4 M HNO;

Ufrakis | 4 | 15 | mL [ 30%cosmHno, |
U moso 5 5 mL 30°C0,5 M HNO,

Redukcio 6 15 mL 30-409C 4 M HCI /0,05 M Mohr-sé

Th, Np frakcid 7 25 mL 40°C 0,5 M HNO3 /0,5% oxalsav/ 0,01 M Mohr-sé

Th mosoé 8 5 mL 40°C 0,5 M HNO3 /0,5% oxalsav/ 0,01 M Mohr-sé
Moso 9 5 mL 40°C 0,5 M HNO3 /0,5% oxalsav

Pufraki6 | 20 | 20 | mL | 40°CO5MHNO3  //0,5%oxdlsav/0,01MK25208
Moso 11 5 mL 40°C 0,5 M HNO3 /0,5% oxalsav

Am frakcio 12 10 mL 409C 0,5 M HCI

Oszlop mosas 13 20 mL 0,1 M HCl /0,5% oxalsav




Talaj minta eredmeények

Talaj minta eredmények
Minta
Minta | tomege | Kémiai kitermelések
Minta kod |tipusa (g) alfa-forrasbol (%)
U Th  Pu | Am
IAEA-300 |uledék 4 5 |100| 73 | 85
) 1
IAEA-326 talaj i} 57 | 71 | 8 88
talaj 8 0 |23 56 | 70
IAEA-375 talaj i} 66 | 85 | 75 | 91
talaj 8 69 | 79 | 52 | 63

* Valtoz6 eredményeket kaptunk

* Nagy térfogatu mintak (80-110 ml)

e 4 g talajbol altalaban jobb
eredmények

* Am, Pu kitermelések mindig magasak,
de szennyezték a frakciok egymast

* U,Th kitermelés kétséges

Miért? Miben mas a talaj a hulladéktol?

* Talaj dsszetétele
* Talajban |év0 szerves és szervetlen
komponensek
(Fe, Ca és Al)
e Zavarhatjak az aktinidak kotodését
* Modell kisérlettekkel elemeztik



Modell-kisérletek — Batch-kisérletek

Talajok Ca, Fe és Al koncentracio Cel
tartomanyai * Megoszlasi hanyados (D) szamitasa
. * Retenciods faktor (k’)szamitasa
Ca: 2500-26000 ppm e Retencids térfogat szamitasa
- Fe: 10000-70000 ppm

 Al: 50000-100000 ppm

Batch(egyensulyi)-kisérletek koncentracio
tartomanyai

* Nyomjelz6kkel
(239Pu,241Am,23°Th,233U)
Ca: 250-2600 ppm

Fe: 1000-7000 ppm

Al: nem zavarja a kotédeést

Na,SO,: 20000 ppm 100 mL 4 M HCl-as kdzegben




Modell-kisérletek — Batch-kisérletek 2.

Aktinidak retencidja DGA-n 4M-os HCl-as kdzegbdl Na,SO,
jelenlétében
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* Mi esetlinkben a k’ kozel azonos szam a
retencios térfogattal

* 100 ml-bél biztonsagosan kotddjon
min. 100-150-es k’ kell

* Kék vonalakkal jelzett tartomany a
normal talaj koncentraciok

Aktiniddk retencidja DGA-n 4M HCl-as kozegbdl Fe(lll) jelenlétében
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Szulfit-ionok és a Fe(lll) jelenléte noveli a
k’-t Am és Pu esetében. Th a
tartomanyokban 1000 koruli értékeket
vesz fel, de az U Fe(lll) jelenlétében
kétséges.



Modell-kisérletek — Batch-kisérletek 3.

Aktinidak retencidja DGA-n 4M HCl-as kozegbdl Ca(ll) jelenlétében
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Ca-ionok noévekvd koncentracioja
csokkenti a k’-t, U esetében javit!

Aktinidak retencidja DGA-n 4M HCl-askozegbdl 30000 ppm
Na,S0; és Fe(lll) jelenlétében
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Osszetett kisérlet, allandd szulfit
koncentracio, Am, Pu esetében kivalo a
k’, az uran itt is kétséges.



Modell-kisér

etek — Batch-kisér

etek 4.

Aktinidak retencidja DGA-n 4M HCl-as kdzegbd6l 30000 ppm
Na,S0,, 2500 ppm Fe(lll) és Ca(ll) jelenlétében
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Szulfit és vas jelenléte javit a
kotdédésen

Magas Ca tartalom kiszoritja a Th,
Pu és Am aktinidakat, mig az U
kotédését nagyban javitja!

Az altalanos talaj koncentracio
tartomanyoknal még mkodik
Talaj ismeretében kell elddnteni a
minta tomegét (4-10 g)



IAEA-326/267
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326-0s minta magas Ca tartalommal

367-es minta magas Ca és Fe tartalommal

Kémiai kitermelések alfa-forrasbal (%)

U Th Pu Am
|AEA-
326 85 35 54 60
|AEA-
367 100 23 85 30




Eredmeények, konkluzio

* Talaj és uledék mintakat teljesen el kell roncsolni (szerves komplexek)

* Nagy térfogatot terhelhetiink (80-100 ml) kis oszlopon (0,5 g) 2g
Na,SO; jelenléteben (reduktiv kozeg)

* Tiszta frakciok, kevés reagens, gyors munka

* Am és Pu magas kitermeléssel és tisztasaggal valaszthato el akar 10 g
talajbol

* U és Th kitermelések fliggenek a minta tulajdonsagaitol, de tiszta
frakciok, megfelel6 el6koncentralas (FeOH) utan valdszinileg
meghatarozhatoak



KOSzONOM a figyelmet!
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