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Absztrakt

Jelen cikkben ismertetem 1975-2010 kozott végzett kutato-fejleszté munkdankat a
Paksi Atomeromiiben keletkezo normal iizemii hulladékfeldolgozdsa terén és a
bekovetkezett 2003-as itizemzavar karelharitasi tevékenységben. Bemutatom
tovabba az FHF technologia fejlesztése terén végzett fejlesztéseink eredményeit.

| present our research and development work carried out between 1975-2010 in the
Paks Nuclear Power Plant, resulting in normal mode and the processing of waste
occurred in 2003 incident remediation works. | also introduce the results of
developments in the field of liquid radwaste treatment processing technology
(LRWTT).

Kulcsszavak: atomerémii; folyékony hulladék; eljaras; hulladék-feldolgozas;

helyredllitasi munkdk, radioaktiv. ~ Nuclear Power Plant; wastesolutions;
treatment; waste occurred/processing; remediation works; radioactive
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A PAKSI ATOMEROMU l'.'lZEMELI'ESI'EVEI7 KAPCSOLATOS KUTATASAINK
ROVID TORTENETE

1975-ben kutatdsok kezddédtek az OAB megbizasabol radioaktiv Cs és Sr szelektiv
elvalasztasara csurgalékvizekb6él ammonium ionokkal elékezelt Tokaj kornyéki klinoptilolitos
¢s mordenites riolittufakkal. A kémiai el6kezelés kovetkeztében a cézium kapacitas 3-szorosara
nétt (0,85 mmol/g). 1990-ben a kifejlesztett szorbenseket kiprobaltam az atomerOmii
csurgalékvizeinek cézium mentesitésére. Az erémii VK-123-as helységében 6sszesen 272 dm®
radioaktiv oldatot tisztitottunk meg a cézium izotopoktol DF = 100 dekontaminacids faktor
mellett 0.3 dm?® szelektiv ioncserélével 366-szoros térfogatsiiritést értiink el.

1992-ben cianoferrat alapt céziumszelektiv ioncseréldt dolgoztam ki, és granulalt kalium-
nikkel-hexacianoferrat(Il) ioncserélét allitottunk el fagyasztasos modszerrel. Az er6dmiibél
kiildott stiritmény oldatokbol a radioaktiv cézium izotopokat DF > 1000 mellett 2500-3500-
szoros térfogatsiiritéssel tavolitottuk el. 1992-ben az erdmii VK 123-as helységében 110 dm®
stritmény tisztitasat végeztiik el 50-100 cm® 0,2-0,3 mm szemcseméretii ioncserélével 15
agytérfogat/ora aramlasi sebesség mellett. A két, kozel azonos tulajdonsadga (01TW30B002 és
02TW30B002) oldatbol a cézium izotopokat 2500-3500-szoros térfogatstirités mellett sikeriilt
szelektiven eltavolitani. Ugyanakkor a 01TW30B003 jeli oldat kezelésénél komplikéaciok
1éptek fel. Komplexképzok roncsoltak az ioncseréldt! Ennek eredményeként, ennél a mintanal
az elérhetd térfogatsiirités csak 200-szoros volt. [1]

Ugyanebben az évben slritmények borat tartalménak visszanyerését vizsgaltam
széndioxidos kozombdsités, natrium-ammonium ioncsere €s az ammoénium-borat termikus
bontasaval. A német-magyar kozos diplomamunka soran sikeresen valasztottuk le a tiszta
borsavat paksi stiritmények modelloldataibol.

1995-ben diplomamunka keretében a laboratoriumi kisérletek ellendrzésére a paksi
atomerémiiben egy nagyobb méretii toltettel (75 cm?®) végeztiink kisérletet. A feldolgozott
koncentratum a 02TW30B002-es siiritmény tarold tartalybol szarmazott, és 9 agytérfogat/ora
térfogatarammal dramlott keresztiil az oszlopon. 86,7 dm?® beparlasi koncentrdtum cézium
mentesitését végeztik el 25 cm® ioncserélével, 1031,5-es atlagos dekontamindcios faktor
mellett. Ez 3156-0s térfogat siiritési faktornak felelt meg. [2]

1999-ben ugyancsak diplomamunka keretében a kisérletek soran az 01TW10B001 szamu
tartalyban tarolt friss stiritmény oldatot (tarolédsi idé <2 év), valamint egy masik stiritmény oldat
borsavmentesitett anyaligjat (taroldsi id6> 6 év) vizsgaltuk. Az ultraszlirési kisérleteket a
MICRO CARBOSEDP 40 tipust ultrasziiré késziilék M5 (15 k Dalton) membranja segitségével,
2 bar nyomaskiilonbség mellett végeztilk. Majd mindegyik radioaktiv izotdp el6fordult
ultraszlirheté formaban (3-11%).

2001-ben a Paksi Atomerdmii Duna-vizzel miikddo hiitérendszeri csoveinek korr6zids
karosodéasabol szarmazd 2 db szénacélbol késziilt, csdminta korrdzios felmérésére kaptunk
megbizast. Ezen tilmenden, a korr6zios karok felmérési eredményeinek fiiggvényében
javaslatot kellett tenniink a jelenlegi csdrendszer kivaltasra alkalmazni kivant 6tvozott acél és
titan-adagolt rozsdamentes acélcsovek 35 éves szolgélati idore tervezhetd javasolt
falvastagsadgara és a korrozid szempontjabol biztonsdgos lizemelési feltételekre. A kutatas
eredményeképpen a felmérések alapjan javaslatot tettiink a csdvezeték rendszer feltjitasara és
a tovabbi mikrobiologiai korrdzi6 hatdsanak csokkentésére.

2003-t6l folyamatosan részt vettiink a paksi lizemzavar soran keletkezett vizes oldatok
ellendrzésében, szakértési feladatokban és a karelharitd munkak tervezésében.

2006-ban az OAH felkérése megvizsgaltuk az erémiben alkalmazott ausztenites

crer
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RESZVETEL A 2003-AS UZEMZAVAR KARELHARITASI MUNKAIBAN [4, 5]

2003-t61 folyamatosan részt vettiink az {lizemzavar soran keletkezett vizes oldatok
radioaktivitasanak értékelésében, a vizkémia és viztisztitas kialakitasaban. A Paksi Atomeréomu
felkérésére vizsgaltuk transzuranok és aktinidak szelektiv elvalasztasanak lehetdségeit az 1. sz.
aknédban 1év6 20 g/l borsav tartalmu lizemzavari oldatbdl. A kisérletek eredménye alapjan a
Mitsubishi Nuclear Fuel Co. TANNIX nevii ioncserélé szorbensét valasztottuk ki a feladat
végrehajtasara.

A kivalasztott szorbenssel az alabbi feladatokat hajtottuk végre:

Transzuranok ¢€s aktinidak szorpcidés megkdtésének vizsgalatat a 2. blokk szennyviz
mintdibdl a Mitsubishi Nuclear Fuel Co. Ltd. TANNIX szelektiv szorbensével.
Megoszlasi hanyados meghatdrozasit Cm, Am, Pu és U izotopokra.
Oszlopkisérleteket  végeztiink a paksi 2. blokk szennyvizével az alfa-sugarzo
radioaktiv izotopok elvélasztdsanak vizsgalatara.

A kisérletek a PARt helyiségeiben torténtek az influens és effluens oldatok alfa-
sugdrzd izotopjainak aktivitds koncentracidinak meghatarozasat a PARt analitikai
részlege végezte.

Kisérleteket értékeltiik, a TANNIX szorbens alkalmazhatosagéval kapcsolatban és
javasoltuk az alkalmazésat.

A kezelésre keriilt radioaktiv oldat gamma-sugarzé és alfa-sugarzé radionuklidjainak

szézalékos Osszetételét az 1. és 2. abrdkon mutatjuk be.
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1. abra. A kezelt oldat gamma-sugarz6 izotopjainak szazalékos Osszetétele [4]
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2. abra. A kezelt oldat alfa-sugarzo izotopjainak szazalékos Gsszetétele [4]

119



Egyensulyi kisérletek

A laboratoriumi egyensulyi kisérleteket a PARt segédépiilet expressz laboratdériumaban
végeztik. Az egyensulyi kisérletekhez a TANNIX szorbens ammonium-formajat a Mitsubishi
Nuclear Fuel Co. Ltd. japan cég bocsatotta rendelkezésre. Az erémii a 2. blokk 20TGOB001
medencéjébdl ~10 liter radioaktiv izotopokkal szennyezett vizmintat szolgaltatott a
kisérletekhez. Az egyensulyi kisérletekben egy 1j, altalunk kifejlesztett szorbens alkalmaztunk.
A TANNIX szorbenst és a TMIX néven kifejlesztett TANNIX szorbens VARION KSN-
VARION ATN kevertagyas ioncseréld gyantatoltet 1:1 térfogataranya keverékét adott
térfogataranyban az 1. sz. akna vizével 25 °C hémérsékleten 24 6ran keresztiil 25 rpm lasst
razasi sebességgel termosztalva razattuk, majd az egyensulyi id0 letelte utan az elvalasztott
folyadékfazis gamma- ¢és alfa-sugarzo radioaktiv izotdpjainak aktivitds koncentraciot a PA Rt
laboratoriumaiban meghataroztak.

Az egyensulyi kisérletek eredményeit az alabbiakban foglaltuk ssze:

— Mikrosziiréssel (0,2 mm) a cérium ¢és kiirium izotopok kivételével jelentésen nem
csOkkenthetd a szennyviz radioaktivitdsa a vizsgalt pH értékeken.

— Az egyensulyi mérések szerint a nidbium izotdpok kivételével a vizsgalt pH értékeken
a szennyviz eredeti pH~4,1 értékén figyeltiilk meg a legjobb elvalasztast igy a gamma-
sugarz6, mint az alfa-sugarzo radioaktiv izotopok esetében.

— A VARION KSN-H+ és VARION ATN-OH- szerves ioncseréld gyantak 1:1
térfogataranyu kevert-dgyas toltetének (TMIX) jelenlétében a TANNIX-szerves
ioncseréld gyanta keverék egyensulyi elvalasztasi hatasfoka — a nidbium izotdpok
kivételével - jelentdsen megndvekedett igy a gamma-sugarz6, mint az alfa-sugarzo
radioaktiv izotopok esetében. A szorbens keverék alkalmazasaval az egyes radioaktiv
izotopok elvalasztasara jellemzd dekontaminacids faktorok 20-1000%-al novekedtek.

Ultrasziirési kisérletek

Az eredeti oldatbdl lug adagolasaval pH=6,0 és pH=8,0 oldatokat allitottunk el6 ¢és a 3
kiilonb6z6 pH-ju 1 liter térfogat oldatot a TECH-SEP cég MICRO-CARBOSEP 20-40-60
tipusu asztali ultraszliird késziilékének 15 kDa vagasi értékli keramia-alapt ultrasziird
berendezésén 1-,5 bar nyomdsesés mellett atszlirtiikk. Az ultraszlir6t és a kisérleti elrendezést a
3. abran mutatjuk be.

5 4

3. abra. Az ultrasz{ird berendezés [4]77

Az ultrasziirési kisérletek eredményeit az alabbiakban foglaljuk 6ssze:
— A %Co radionuklid ultrasziiréssel eltivolithatd mennyisége fiigg a vizsgalt pH
értékektol, pH~4,1 értéken 96,04%-a kisziirhetd.
— A %Zr radionuklid ultrasziiréssel eltavolithatd mennyisége fiigg a vizsgalt pH
értékektdl, pH~4,1 értéken 74,9%-a kiszilirheto.
— A ®Nb radionuklid ultrasziiréssel eltavolithatd mennyisége fiigg a vizsgilt pH
értekektdl, pH~4,1 értéken 79,7%-a kiszlirheto.
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— A B4Cs és B¥7Cs radionuklidok ultrasziiréssel jelentés mennyiségben nem tavolithatok
el a vizsgalt pH értékeken.

— A ¥iCe és 1"Ce radionuklidok ultrasziiréssel eltavolithatd mennyisége fiigg a vizsgalt
pH értékektdl, pH~4,1 értéken 88,5-88,9%-uk kisziirheto.

— A 12°Sh radionuklid ultrasziiréssel eltavolithatdé mennyisége fiigg a vizsgalt pH
értékektol, pH~4,1 értéken 43,7%-a kisziirheto.

— Az 0sszes mérhetd alfa aktivitds ultraszliréssel eltavolithatdé mennyisége fligg a
vizsgalt pH értékektol, pH~4,1 értéken 89,1%-a kiszlirhetd.

— A 29240py és a 238Pu (***Am) radionuklidok ultrasziiréssel eltavolithaté mennyisége
fligg a vizsgalt pH értékektdl, pH~6,0 értéken 31,5%, illetve 54,5 %-uk kiszlirhetd.

— A 2Cm és ?*Cm radionuklidok ultrasziiréssel eltavolithatd mennyisége fiigg a
vizsgalt pH értékektol, pH~4,1 értéken 90,91%, illetve 93,2 %-uk kiszlirhetd.

Dinamikus oszlopkisérletek
Az egyenstlyi kisérletek alapjan a tovabbiakban a dinamikus kisérletekben a célnak legjobban
megfeleld rétegelt és kevertagyas TMIX szorbens (VARION KS-H+-VARION AT-OH-
ioncseréld gyantatoltet és az ammonium-formaji TANNIX aktiniddkra és transzurdnokra
szelektiv szorbens toltet 1-1 térfogataranyu keveréke) megkotését vizsgaltuk 2 parhuzamosan
iizemel0 ioncseréld oszlopba toltve.

A kisérletekhez a TG medence pH~4,1 értéki ultrasztrt hulladék oldatat alkalmaztuk.

A dinamikus oszlopkisérletek alapjan a kovetkezd megallapitasokat tettiik:

— Az ultraszlirést, majd azt kdvetd kombinalt toltettel (TANNIX+szerves kevertagyas
ioncseréld gyanta) végzett tisztitas rendkivill hatdsos. Ezzel a kifejlesztett eljarassal
eltavolithat6 ugy a gamma-sugéarzd, mint az alfa-sugéarzé radioaktiv izotopok dontd
tobbsége.

— A rétegelt-dgyas elrendezésli szorbens keverékkel elérhetd térfogatsiiritések és
dekontaminacios faktorok jelentésen kedvezdbb értékek, mint a kevert-agyas
elrendezés hasonlo értékei.

A kidolgozott eljaras alkalmazasa az lizemzavar kovetkezményeinek
elharitasaban

A kidolgozott TMIX szorbens technologiai megvalositasdra 2006 novemberében keriilt sor,
amikor a mobil NURES konténerben a finn CsTreat és CoTreat szorbensoszlopok mellet 2 db,
altalunk kifejlesztett TMIX transzuran eltavolitd szorbens toltet [1] is alkalmazasra keriilt (4.
abra).

4. abra. A NURES konténeres mobil viztisztito [4]

A kifejlesztett TMIX szorbens anyagot az erdmiiben tovabbra is hasznaljak transzuranok
szelektiv eltavolitasara vizes oldatokbdl.
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AZ EROMU NORMAL UZEME SORAN KELETKEZO FOLYEKONY HULLADEKOK
FELDOLGOZASAT VEGZ6 TECHNOLOGIA (FHF) FEJLESZTESE

Az FHF technologia fejlesztésére cézium izotopcserén alapuld lugalld szelektiv szorbenst
fejlesztettiink ki, mellyel inaktiv sok oldatabol szelektiven valaszthaté el ultra mikro-
mennyiségli radioaktiv cézium minimum 2800-szoros térfogatstrités ¢és 100 folotti
dekontaminécios tényezé mellett. Az 5. dbrdn mutatjuk be az uj lugalld céziumszelektiv
szorbennsel kezelt, a paksi atomerémi 02TWS80B003 jelii siritményébdl szarmazo
komplexbontas utan kezelt oldat cézium mentesitésének attdrési gorbéjét.
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5. abra. A 02TWS80BO003 siiritmény cézium mentesités a komplexbontas utan [5]

A Kkisérleti eredmények alapjan azt javasoltuk, hogy az FHF technologiat ugy kell
modositani, hogy elsd lépésként a meghataroz6 radioaktiv izotopokat tavolitjuk el a
stritménybdl és csak ezutan kovetkezik az inaktiv vegyszerek (boratok, nitratok stb. )
elvalasztasa. A javasolt 0j sorrend:

1. Szerves anyagok elroncsolasa, kobalt izotopok eltavolitasa

2. Cézium izotopok szelektiv elvalasztasa

3. Boratok, nitratok levalasztasa, kezelése, részleges borsav kinyerés

4. Kis térfogatu radioaktiv iszapok és szorbensek cementezése, temetése

4.0SSZEFOGLALAS

A multban sikeres kutato-fejlesztd munkaval jarultunk hozza a Paksi Atomerdmii biztonsagos
lizemelésének biztositdsahoz és a normal {izemelés soran keletkezett folyékony hulladékok
gazdasagos, biztonsdgos €s kornyezetkiméld kezeléséhez, mely lehetdvé tette a radioaktiv
stritmények szilarditas utani kornyezetbiztonsagos elhelyezését a bataapati izotoptaroloban.
Az erémii 2003-as INES 3 fokozati lizemzavardnak felszdmoldsdban szakértoként és
technologiai fejlesztéként vettlink részt és hozzdjarultunk az lizemzavar kdvetkezményeinek
sikeres felszdmolasahoz.
A jovOben az alabbi kutatd-fejlesztd munkara szamitunk a PA Rt radioaktiv hulladékaival
kapcsolatban:
— Az FHF technolégia tovabbi fejlesztése (kobalt-komplex bontds, iszap, kristalyos
fazis);
— Membrantechnikai alkalmazasok fokozott bevezetése;
— Korr6zios kutatasok.
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