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lanthanoid a minoritnich aktinoid
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Abstrakt:

Prace se zabyva sepamami metodami, pouzivanymi k o&léni minoritnich aktinoid
od lanthanoid ve vyhdelém jaderném palivu. Byly vyzkouSenyedwetody, prvni metodou
byla kapalinova extrakce a druhou extrakce na p&aiéVzorky byly analyzovany na gama
a alfa-spektrometru.

1 Uvod

Jednim z hlavnich il vyzkumu v sotiasné jaderné energetice je redukce radiotoxicity
jaderného odpadu. Toho Ize dosahnout separa procesy, kterymi se oddji jednotlivé
slozky vyhdelého jaderného paliva. Pro budouci praktické wyuiia velky vyznam metoda
SANEX, @i které jsou od&ovany aktinoidy, které maji nejtsi podil na dlouhodobé
radioaktivni z&¥Zi paliva, od lanthanoid

2 Vyhorelé jaderné palivo

Pti procesu vyroby jaderné energie vznika jako odpzdiené jaderné palivo, které se sklada
z uranu (94 %), 8pnych produki (4-5 %), plutonia (1 %) a minoritnich aktin@id0,1 %).
Lanthanoidy jsou chemické prvky s protonovyiislem 57 az 71 pénajici lanthanem,
aktinoidy jsou prvky s protonovyndislem 89 az 103 pinajici aktiniem. Akoli jsou
minoritni aktinoidy (mezi & fadime americium, curium a neptunium) zastoupené
v minimalnim mnozstvi, jsou zodp&iné za dlouhotrvajici radioaktivitu paliva, ktera s
pohybuje iadech tisit az milionmi let, a za vysokou teplotu vyrelého paliva. Z tohoto
davodu se hledaji moznosti, jak tyto latky z paliveparovat. Mezi nejznaljsi separéni
procesy jaderného paliva paPUREX, DIAMEX a SANEX.

Pfi procesu PUREX (Plutonium Uranium Redox Extraction) jsou separgvauran
a plutonium z vysoce koncentrovanych roZidkyseliny dusiné. V naslednénDIAMEX

(Diamide Extraction) procesu jsou z PUREX rafinétstragny lanthanoidy a aktinoidy,
které jsou naslednod sebe oddeny v piibéchu procesuSANEX (Selective Actinide
Extraction). Separace aktingidd lanthanoid je velice slozity proces Kii jejich podobnym



chemickym vlastnostem. Za timta&alem jsou vyuzivanyN-donorové ligandy (ndfklad
CyMey-BTBP a dalsi, které jsou na Obr. 1).

Obr. 1: Struktura CyMgBTBP, Br-CyMe-BTBP a CyMeg- BTPhen-Si@-Fe0;

Hlavnim cilem vySe zmimych proces je sniZeni objemu vysoce radioaktivnich odpad
v hlubinnych uloZiStich, sniZzegbsu, po ktery bude tento odpadha v hlubinném uloZzisti
monitorovat, nez jeho radiotoxicita klesne na takowirovei, ktera je shodna s drovni
radiotoxicity uranové rudy, ze které je palivo yemo (viz Obr. 2).
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Obr. 2: Casova zavislost relativni radiotoxicity deaého jaderného paliva
v zavislosti na typuigpracovani.

3 Metodologie a vysledky

Distribu¢ni koeficient je definovan jako pam koncentraci v organické a vodné fazi.
Separani faktor SF je dan pogrem distribénich koeficieni dvou kowi. Hmotnostni
distribwni koeficient se spita jako distribdni koeficient vynasobeny V/m, kde V je objem
vodné faze a m je hmotnost extrahenite{m matrice).

Kinetika Br-CyMe ,-BTBP v oktanolu (kapalina-kapalina)

Navazili jsme 0,0257 g Br-CyMeBTBP a rozpustili v 8,4 ml oktanolu. Tato &ntvdila
organickou fazi. Vodnou fazi tvib 2M roztok HNG; o objemu 8,5 ml, ke kterému bylo
piidano 30 pul Cm, 60 pl Am a 100 ul Eu. Faze bylyavany v pordru 1 ml : 1 ml. Diky



nemisitelnosti kapalin vznikly @v vrstvy, nahte organickd a dole vodna. Sest takto
piipravenych vzork jsme nechali nauené ¢asové uUseky (15, 30, 45, 60, 90 a 120 min)
v tiepa&ce. Po uplynuti kazdého Useku byl vzorek vioZercelatrifugy na 1 minutu na 6000
ot&ek za minutu. Z kazdého vzorku bylo odebrano 20@qrhi organické vrstvy a spodni
vodneé vrstvy, které pak byly &feny gama spektrometrem.

Vysledky jsou znazokmy v grafu, které ukazuji, Ze k rovnovdznému staeu soustava
ustalila po piblizné 30 minutach. V tomto systému tak nedochazelo k extrakci Eu.
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Obr. 3: Kinetika Br-CyMe-BTBP v oktanolu

Vliv koncentrace kyseliny na vysledky v systému kagdina-pevna
faze — CyMe-BTPhen-SiO,-Fe,03

Byly vytvoieny dva vzorky: bylo smichano 600 ul 0,01mM a 6000 05mM HNG

s CyMe—~BTPhen ukotveného na Si@ nang¢asticemi (o hmotnosti 17,6 mg a 17,9 mg).

Systém byl ozngen Am a Eu. Tento systém byepan a faze byly odteny a zndreny
pomoci gama spektrometrie.

Tab. 1. Extrakce na pevneé fazi

c(HNO3) | DwAm | DwEu | SFAmM/Eu
0,01 74,91 30,62 2,45
0,05 189,63| 213,51 0,89

Dle dat z tabulky izeme usuzovat, Ze s rostouci koncentraci kysell@4rostou hodnoty
hmotnostniho distribtniho koeficientu a zaroviese sniZuji hodnoty sep&rdho faktoru.

Vliv koncentrace extrakéniho €inidla (kapalina-kapalina)

Byly piipraveny roztoky CyMgBTBP (0,0021 g) + BK-1 (1 ml) + 4M HNO (1 ml)
a CyMe-BTBP (0,0005 g) + BK-1 (1 ml) + 4M HN£O (1 ml). Tyto vzorky byly nasle@n



zahraty a pongeny do ultrazvukového bazénku na 15 minut pro leppustnost. Poté byla
ob¢ faze tepany po dobu 60 minut a adeny vzorky pro alfa (10 pl) a gama spektrometrii
(200 ul). Srostouci koncentradfinidla CyMe-BTBP rostly hodnoty distribiniho
koeficientu i sepakaiho faktoru ve sledovaném intervalu. Ze 2j§ich hodnot je izjmé,
Ze s rostouci koncentraci kyseliny se zvySuje jakiducni koeficient, tak i sepa&ai faktor.

Tab. 2 Vliv koncentraceinidla na distribdni koeficient a sepatai faktory

c(Cinidla) |D(Am) D(Eu) SFAM/Eu
1 mM 0,89 0,01 64,1
4 mM 50,53 0,26 193,4

c(Cinidla) |D(Am) D(Cm) SFAM/Cm
1 mM 0,9 1,0 0,9
4 mM 22,3 12,8 1,7

4 Zaveér

V pribéhu naSeho miniprojektu jsme se tiigpracovat v radiochemické laboréiokde jsme
zkoumali vliv riznych faktoéi (koncentrace kyseliny, koncentrace extrdko cinidla
a zavislost ngase) na separaci lanthanibi@ minoritnich aktinoid.
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