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laci

Vynalez se tyks zpdsobu zamezeni vzniku plynnych smdsnych radiotoxickych nitrdznich
exhalaci, zvlasté 106RuO4 i nitf&znich emisi, které vznikaji radiolyzou a/nebo pyrolyzou
roztokd nitratd radioaktivnich izotopl, odpadajicich z regenerace vyhorelého jaderného
paliva.

P¥i regeneraci vyhotelého jaderného paliva vznikaji kapalné «odpady, obsahujici du=-
si&nany celé Fady Stdpnych kationtd s vysokou radiocaktivitou, Jejich zahudt&ninm, zpravid-
la na roztoky s aktivitami aZ 40 TBq i vice a skladovédnim za zvla3tnich opatieni, miZe
dojit, vzhledem k obsahu v&t3iny kratkodobych radioizotopd, b&hem roké k poklesu radio-
aktivity e% o 90 %. Vlivem radiolyzy a oxidace roztokd uvolnuji se z féchto roztokd vsak
103R u04 a 106

ce, které je nutno prabdiné znedkodnovat. Vzhledem k moZnému rozptylu kapalnych odpadd

1 radiotoxické emise kysli&niku ruthenilelého RuO, a toxické nitrdzni exhala-
do Zivotniho prostfedi, ukazuje se stédle vice snaha kapalné odpady stabilizovat a fixovat
do formy skelnych nebo keramickych msteridld termickym zpracovénim s rdznymi pomocnymi
materidly; takové termické zpracovéni je oviem rovn&Z zdrojem znindnych toxickych exhala-
ci, které je nutno vzdy néro&nd znedkodnovet.

Se stupndm vyhofeni jaderného péliva radioaktivita a zv143¥td obsah ruthenie zna&nd
stoupé: v roztocich ruthenium existuje ve velkém mnoZstvi rdznych forem, V&t3ina z nich

obsshuje zne&nd stabilni kationt nitrosylruthenia RuNO/III/, ktery velmi snadno tvoii ce-
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1é rady nitrato nebo nitrokomplexd, Rsdiolyticky, oxidaci nebo pyrolyticky se vitding
prévé téchto sloutenin ruthenis méni v plynny radiotoxicky kysliZfnik ruthenilely, ktery
ve smdsi s nitréznimi plyny je zdrojem exhalaci, které musi byt bezpodminedn# likvidovény,
O oniZeni obsahu ruthenia v nitréznich exhalecich se snaZi Fada postupl, které jeou
vézény zpravidla na denitraci a solidifikaci jiZ zmin&nych kapalnych odpadd s vysekou rea-
diosktivitou, Tak napi, japonsky patent 75,140,799 blokuje ruthenium v kyselych dusi&nano-
vych roztocich redukci Zeleznymi pilinami. Postup podle zvefejn&né némecké patentové pii-
hldSky DOS 2,240,929 vyuZivé blokddy rushenia a obdobnych ky-olyéh roztocich formeldehy~
dem. “Naproti tomu postup podle sovdtského autorského osvidteni 409,297 redukuje a%
vznikly kysli&nik ruthenilely za zvydené teploty kyslilnikem uhelnatym; postup podle s,
autorského osvédeni 191 634 vyuiivé redukini absorpce v nékterych amonnych solich orga-
nickych hydroxikyselin a postup podle %s. autorského osvédieni 191614 vyuZivé alkelické

redukéni abeorpce za pritoanoeti zinku nebo hliniku.

Nedostatky vy$e uvedenych postupd, spoivajici bud ve vzniku delsich objemd, naptiklad
Zelezitych soli a/nebo deldich objemd, napiiklad nitréznich exhalaci, které mohou byt zdro-
jem daldiho rozptylu radicesktivity v plynné fézi, odetrenuje zplsob podle v&nilazu, Jeho2
podstata spolivé v tom, Ze slouleniny ruthenie z kyselych roztokd snadno oxidovatelmé do
1°3Ru04 a 1°5Ru04. se za plisedy sklotvornych piimnd-
s, tvofenych kyselinou fosforednou nebo/e kyselinou boritou nebo/s kyselinou k¥emiditou,

plynné formy kyelidniku rutheniBelého

inkorporuji pFimo z amoniakalizovené vodné suspenze p¥i pH a% 10 v redukovené stabilizo-
vané formé pii teplotd 450 a2 1080 °C, spolu s del¥imi kationty do chemicky, termicky 1
radiolyticky stdlych skelnych nebo keremickych materidld, pfitem% i nitrdtové sloZke smdei
se denitrifikuje na netoxické emise,

Vyhedou vynédlezu je zvléétd to, Ze redukujici sloZka smdsi neni plilinou deldihe vzni-
ku novych seli, redukujici elozka smdsi, smoniask, pFipadnd amoniuwm, uplathuje svéj U&inek
JiZ pii redioclyze nebo rediolytické oxideci, e v pfitomnosti pufrujicich skelnych sloZek
emési umoZnuje naprosto bezpedny termicky rozklad 1 znadn¥ vysokych obsaht dusiBnanu
amonného v roztocich, omezuje nsobylejnd nebezpeli koroze reakdnich nédob), zvié#té io piti-
tomnosti kyaeliny.fooforoénd a ® reletivnd nenédrotnou manipuleci se dosahuje piimo neto-
xickych & neradioaktivnich exhelaci s stebilnich fixevanych forem radiocsktivnich odpadd,
vhodnych pro dlouhodobé deponie,

Postup jeo déle popsén v piikladech provedeni, které vEak jeho moZnosti nevylerpévaji
a za pouziti napfiklad Jnych sklotvornych materidld nebo Jejich sloZek, jake kyseliny sr-
zenilné, titenilité nebo fluereborité, lze postup obnlnitrnobo ptizplsobit i jinym pode
winkém, neZ je v pii{kladech uvedeno.

Pdiklad 1

Koncentréty vodnych roztok8 nitrdtd $tépnych produktd, odpadajicich z regenerace vy~
hoffelého jaderného paliva e obeshem radicektivity po zahudténi a% 150 TBq/dn3 byle do depo~
novetelnd formy uskutelndna prisadou sklotvorné sm¥si Hi80; + 810, v jemnd prédkovitém
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stavu, Na 1 dm3 kepalného odpedu & koncentraci 40 hmotn, % bylo pwuZito 200 g H;BO;

a8 110 g Si0,, Smés byle ze intenzivniho michéni upravena plynnym emoniakem na pH 10 a 6?1
teplotd 450 a% 800 °C postupnd dévkovéna a rozloZena v reak&ni néddobd, uriené pro deponium,
Po ukondeni pyrolyzy obsah nédoby vytaven v peci jedté po dobu 1 hodiny pii teplotd 1040
Oc. Zachycené exhalace necbsahovaly ani volné nitrézni plyny (e vyjimkou N,;0), ani radio-
aktivni sloZky. V alkalickém roztoku byla zachycena stopové mnoZstvi H;B0,,

Piiklad 2

Roztok vysokoaktivniho vodného roztoku nitrétd po regeneraci vyhoitelého jaderného
paliva byl modelovédn nesktivnim roztokem, jehoZ sloZeni je vyjéd}eno molaritou: HNO, 3M,
Fo/N03/3 0,559 M, NaNO3 0,010 M, Cr/N03/3 0,045 M, Ni/N03/2 0,052 ™, MoO3 0,117 ™,
Sr/NOE/2 0,027 M, Ba/N03/2 0,027 M, KNO3 0,064 M, Ce/N03/3 0,100 M, A]./N03/3 0.173 M,
Zr0O/NO;/5 0.100 M, Co/NO3/, 0.01 M, Ted, 0,012 M, AgNO; 0.002 M, Cd/NO;/,, 0,002 M,
KRuO, 0.01 M, )
1 dn3 roztoku byl smisen s 200 ¢ H4PO, (85 hmotn, %) a smds za michéni byla upravena
proudem plynného amoniaku na pH 7. Vznikléd suspenze byla pi*ime nastiikovana do vytopené
korundové tavﬁé nédoby pii teplotd 780 aZ 840 °c.
V odchédzejicich exhalacich nebyl detegovén kysliZnik ruthenilely ani nitrdzni emise,
Hlavnim obsahem exhalace byla vodni péra, kysli&nik dusny a mendi mnoZstvi dusiku.
V exhalaci nebyla dokézdna ani pFitomnost kysli¥niku fosfore¥ného nebo jeho sloulenin.
Rezultujici pevny materiél vykazoval po vychladnuti sklovitou strukturu lesklého vzhledu
s $edym nédechem, ’
Vyluhovatelnost pevného materidlu vykazovala hodnotu 228.10'8 g.cu'z.d' /20 °C do desti-

lované vody.

PREDMET VYNALEZU

Zpdsob zamezeni vzniku plynnych smdsnych radiotexickych nitréznich exhalaci s emise-
mi kyslidniku ruthenielého 1oz.’RuO4 a 106RuO4 a/nebo RuO, a s emisemi nitrdéznich plynd,
vznikajicich radiolyzou a/nebo pyrolyzou kyselych vodnych roztokd nitrétd radiocaktivnich
1zotopd, které odpadaji z regenerace vyhorelého a zvldsté vysoke vyhorelého jadernéhe
paliva, vyznaleny tim, Ze kationty ruthenis spolu s ostatnimi kationty vetupnich roztokd
nitrdtd, upravenych kyselinou fosfore&nou a/nebo boritou a/nebo ki‘emifitou se po nasledu-
jici amoniakalizaci smdsi na pH 7 aZ 10, pyrolyticky inkorporuji ve stabilni redukované
pevné form& p¥i teplotdch 450 a% 1050 %C do chemicky, termicky i radiolyticky stélych
eklotvornyéh nebo keramikotvornych soutdsti sm¥si, pi‘i emZ se soulasnd nitrdtovéd sloZka

smdel Uplnd denttrifikuje.
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