Магний-калий-фосфатная матрица для иммобилизации радиоуглерода
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В процессе эксплуатации реактора БРЕСТ-ОД-300 в нитридном топливе накапливается радиоуглерод 14С, имеющий период полураспада 5700 лет. При гидрометаллургической переработке СНУП ОЯТ практически весь образованный 14С выделяется в газовую фазу в виде диоксида углерода. Улавливание углекислого газа осуществляется водным раствором NaOH в циркуляционном режиме, и далее при регенерации орошающего раствора гидроксида натрия используется гидроксид кальция, на этой стадии образуется карбонат кальция (Ca12-14CO3), относящийся к радиоактивным отходам (РАО), которые рекомендуется переводить в отвержденные формы, обеспечивающие максимальную радиоэкологическую безопасность. Из литературных данных выявлено, что обращение с радиоактивными отходами, содержащими 14С, с использованием промышленных технологий цементирования и остекловывания, а также высокотемпературной керамизации, не является обоснованным как с технологической, так и экономической точек зрения. Особый интерес представляют низкотемпературные минералоподобные фосфатные материалы, прежде всего, магний-калий-фосфатная (МКФ) матрица MgKPO4∙6H2O – синтетический аналог природного минерала K-струвит [1]. 

В работе синтезированы образцы МКФ матрицы с иммобилизованным карбонатом кальция (Ca12CO3) до 50 масс.%. Показано, что полученные компаунды состоят из основной кристаллической фазы MgKPO4·6H2O, их механическая прочность на сжатие составляет 22±5 МПа, что соответствует НП-019-15 – не менее 4,9 МПа. Унос CO2 в течение 14 суток при перемешивании, схватывании и последующем твердении МКФ компаундов составляет не более 3 масс.% от исходного CaCO3. Определена высокая гидролитическая устойчивость образцов: скорость выщелачивания карбонат-иона из МКФ компаундов на 28 сутки контакта с водой составляет не более 10-9 г/(см2·сут), остальных компонентов компаунда – не превышает 10-4 г/(см2·сут). Таким образом, установлено, что МКФ матрица является альтернативным вариантом отверждения РАО, содержащих 14C.
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