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Taustaa

Ydinjatehuollon uudet ja vaihtoehtoiset teknologiat

Tutkimushanke Hankepaallikko
Kehittyneet polttoainekierrot - Uudet erotustekniikat Risto Harjula, HYRL
Kehittyneet polttoainekierrot - Laskennallinen Tuomas Viitanen, VTT

polttoainekiertoanalyysi
Ydinjatteen transmutointi ADS-reaktorissa (FLUTRA) Rainer Salomaa, Aalto
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Taustaa

Erotus- ja transmutaatiotekniikan (partitioning and
transmutation, P&T) tutkimus

Ongelma 1: Pitkaaikainen korkea aktiivisuustaso

loppusijoituksessa

— P&T: tavoitteena ydinjatteen pitkaikaisten isotooppien erottaminen
kaytetysta polttoaineesta (P) ja muuntaminen lyhytikaisiksi tai
stabiileiksi (T)

Ongelma 2: Uraanivarojen riittavyys fissioenergian kayton

lisdantyessa

— P&T: pyrkimyksena siirtya suljettuun polttoainekiertoon, jolla
voidaan taata fissioreaktorien polttoaineen riittavyys



Taustaa

P&T-tutkimus

Erotustekniikat
— Hydrometallurgiset

HYRL

— Pyrometallurgiset
Transmutaatiotekniikat

— Neutronisateilytys
— Valtaosa viela laskennallista tutkimusta
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Vaihtimet

« Tarkoitus valmistaa epaorgaanisia ioninvaintimia
aktinidi-lantanidierotuksiin, ideaalitapauksessa ne
toimisivat typpihapossa

=
- — Ammoniummolybdofosfaatti (sittemmin rajattu pois)

4 —  Zirkoniumfosfaatti

» a-Zirkoniumfosfaatti Zr(HPOa4)2*H20

o v —Zirkoniumfosfaatti
Zr(H2PO4)(PO4)*2H20

— Titaani- ja titaanizirkoniumfosfaatit
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Valhtimet

P&aapaino tahan mennesséa
zirkoniumfosfaateilla: helppo valmistaa
saostusreaktioin ja lupaavat
jakaantumiskertoimet typpihapossa

y -Zirkoniumfosfaatti, tasomaisen
kiderakenteen 2 vierekkaista kerrosta

AP, Zr(H2PO4) (PO4)*2H:0
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Valhtimet

Ongelma: valtaosa syntetisoiduista
metallifosfaateista hyvin pulverimaisia ja helposti
veteen peptisoituvia

Tarvitaan mahdollisimman inerttia sidosainetta
tuottamaan rakeinen, erotuskolonnikelpoinen
loninvaihdin

Zirkoniumfosfaattia on sidottu silikaan, mutta silikalla
selva vaikutus niin jakaantumiskertoimiin kuin
Eu/Am-erotustekijoihin



Alustava testaus

Vaihtimien nuklidiselektiivisyys (amerikium/europium) on testattu
typpihapossa pH-alueella 0-3 batch-kokein

Jakaantumiskerroin Kd

_aktuvisuus vaihtimessa
aktiivisuus liuoksessa

KD

Erotustekija a eli jakaantumiskertoimien suhde a=Kd(1)/Kd(2)



[
« ZrP-1 (a), ZrP-3 (high purity a), ZrP-4 (y)

Alustava testaus
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Alustava testaus

ZrP-2 (y) ja silikaan
sidottu ZrP-2

Teoreettinen
kulmakerroin
M+*3/H*-vaihdolle +3

Havaitut
kulmakertoimet 2.6-
2.3
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Alustava testaus

Zirkoniumfosfaattien jakaantumiskerroinkuvaajien
kulmakertoimet valilla 2,3-2,6

Viittaa kolmiarvoisen ioninvaihdon, seka jonkun muun
pidattymismekanismin valimuotoon

Erotustekijat Eu/Am

x M HNO3|ZRP1 ZRP3 ZRP4 ZRP2 ZRP2SiO Slllkaan rakeIStamlse”a
1 38 05 008 15 : merkittava vaikutus niin
0,5 - 3,7 - 0,2 . . ; .e .
02 : ~ | es : | jakaantumiskertoimiin kuin
0,1 25,4 2,1 4,5 10,9 6,1 LR
oos| 08 2 T erotustekijoihin
hyou 20 ¥ L2 4 . Vain ZrP-4 kolonnikelpoista

0,001

0,4 11,5 - sellaisenaan




Rakenneanalyysi

Pulverirontgendiffraktio (rakenne ja puhtaus)

IR-spektrometria (lisatietoa funktionaalisista
ryhmistd, esim. -OH)

Suunnitelmissa
FESEM (Zr:P-suhde)

Fluoresenssispektrometria (ioninvaihdon tai muun
pidattymisen luonne)



Rakenneanalyysi

IR-absorbanssi (O-H) korreloi vaihtimien
happamuuden mukaan

m— ZrP-1 Elmo Wiikinkoski HYRL
w7 P-2 Elmo Wiikinkoski HYRL
7142 Elmo Wiikinkeski HYRL|

Transmittance
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Eluutiokokeet

»  Vaihdin erotuskolonnissa

- Lataus typpihapon konsentraatiossa,
jossa taysin pidattyvat seka Eu, ettda Am

«  Eluutio selektiivisesti Kd-maaritysten
perusteella

«  Zirkoniumfosfaateilla poikkeuksetta
eluoituu ensin Am, sitten Eu
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Eluutiokokeet

1. ZrP-2 SIiO 2. ZrP-2 SiO,
eluutiota optimoitu

]
l 1]
‘ i - .
: ; Lopulta pyrkimys joko
w ’1 i1 . . .
: —Eu-152 ot nuklidikohtaiseen,
= 5 4+
£ 30 — Eu- : ”
Z, — Am241 g Eu-152 tai ryhméaerotukseen
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Suunnitelmissa seuraavaksi

1.Eluutiokokeet — erotuksen optimointi
e ZrP-4 vaikuttaa lopaavalta kandidaatilta, soveltuu
kolonneihin ilman raestusta silikalla
2.Matriisin vaikutuksen tutkimus
e mm. Zr, jota liuotetuissa polttoainesauvoissa
3.Am:n ja Eu:n sorptiomekanismien tutkimus
* Fluoresenssispektrometria: missa maarin nuklidit

pintakomplekseina tai vaihtimen rakenteessa sisalla,
tavoitteena selittaa, miksi Kd-kulmakertoimet ovat < 3



Yhteistyo

COST (European cooperation in science and technology):
EUFEN (European F-Element Network)

EUFEN1&2 konferenssit 2012&2013

KYT Ydinjatehuollon uudet ja vaihtoehtoiset
teknologiat —rinnakkaisprojektit:

VTT, Tuomas Viitanen
Aalto, Rainer Salomaa
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