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Immobilizacja U i Th przez zeolit aktywowany Pb

Celem tego projektu jest eksperymentalne zbadanie immobilizacji U i Th poprzez wspoélstracanie z apatytem

ofowiowym, ktorego wytracanie jest wywolywane na zeolicie aktywowanym Pb. Zapewni to podstawy

teoretyczne dla przyszlego rozwoju nowej reaktywnej bariery geochemicznej do stosowania w sktadowiskach
pierwiastkow promieniotworczych lub do stworzenia nowego reaktywnego dodatku do wypetniaczy
pojemnikéw na odpady radioaktywne. Postawiono nast¢pujace hipotezy:

- poprzez odpowiedni dobor zeolitu i metodologii aktywacji, mozliwe jest wytworzenie zeolitu aktywowanego
Pb, ktory jest bezpieczny dla srodowiska (nie uwalnia Pb do $rodowiska), a jednoczesnie jest reaktywny w
warunkach skazenia U 1 Th;

- wytrgcanie apatytu otowiowego (piromorfitu PbsPO4Cl) wywotane na aktywowanym Pb zeolicie, z
roztworow zawierajacych U(VI) i Th, skutecznie unieruchomi te pierwiastki poprzez ich trwate zamknigcie
w strukturze krysztatow;

- mozliwe jest wytworzenie bezpiecznej dla srodowiska reaktywnej bariery geochemicznej z mieszaniny
mineralnej hydroksylapatytu (jako zrodta fosforanu) i zeolitu aktywowanego Pb (jako Zrodia otowiu) do
skutecznego unieruchamiania U(VI1) i Th ze skazonych roztworow wodnych (poprzez wspotstracanie z
piromorfitem na zeolicie).

Badania nad wypelniaczami do pojemnikow stosowanych w geologicznych skladowiskach odpadow

radioaktywnych, a takze badania nad wypelniaczami do przestrzeni magazynowych sg stale gorgcym tematem

badawczym. Gtéwnym powodem podjecia niniejszych badan jest niedawno odkryty fakt, ze U i Th mogg by¢
skutecznie i wydajnie usuwane z roztworow wodnych poprzez wspotstracanie z fosforanami Pb w postaci Pb-
apatytu. Taki Pb-apatyt jest stosunkowo odpornym mechanicznie i termicznie mineratem, wykazujacym
bardzo niska rozpuszczalno$¢, a ponadto zawierajacym oldw, CO czyni go doskonalym materiatem do
enkapsulacji pierwiastkéw promieniotworczych. Stosunkowo silna sorpcja Pb na zeolitach sprawia, ze
aktywowany otowiem zeolit moze by¢ bezpiecznym dla srodowiska rezerwuarem Pb dostepnym dla reakcji
immobilizacji U i Th w sytuacjach zagrozenia $rodowiska. Do tego wyniki badan innego mineratu -
hydroksylapatytu CasPO4(OH) - wskazujg, ze moze on by¢ dobrym zrodtem jonoéw PO.* dla tej reakcji.

Wszystkie te obserwacje, do tej pory oderwane od siebie, sktaniajg nas do zbadania mechanizméw usuwania

U i Th z roztworow poprzez krystalizacj¢ piromorfitu wywotang reakcja fosforanow z zeolitem aktywowanym

Pb. Projekt ten wpisuje si¢ w dyscypling mineralogii eksperymentalnej i geochemii. Obejmuje

eksperymentalne badanie interakcji minerat-roztwor, w tym modelowe eksperymenty laboratoryjne,

z wykorzystaniem syntetycznego piromorfitu wytraconego z roztworéw wodnych w temperaturze otoczenia,

w doktadnie kontrolowanych warunkach i przy uzyciu czystych chemikaliéw. Pl jest swiadomy obaw

i specjalnych wymogow bezpieczenstwa zwigzanych z uzyciem U. We wszystkich przypadkach dla

bezpieczenstwa bgdzie uzywany zubozony U w niskich stezeniach. Przed rozpoczeciem eksperymentow

z UOy, kazda konfiguracja eksperymentalna zostanie przetestowana przy uzyciu nieradioaktywnego Th. Takie

podejscie pozwoli na wczesniejsze rozwigzanie potencjalnych probleméw technicznych zwiazanych

z eksperymentami. Eksperymenty z Th beda prowadzone w laboratoriach Katedry Mineralogii, Petrografii

i Geochemii Akademii Gorniczo-Hutniczej w Krakowie (Polska), pod bezposrednim nadzorem kierownika

projektu. Eksperymenty z U beda prowadzone w Energy Frontier Research Center, Materials Science of

Actinides (University of Notre Dame, Indiana, USA) pod wsp6lnym nadzorem kierownika projektu i dr Petera

Burnsa. Wszystkie planowane konfiguracje eksperymentalne i techniki analityczne dla roztworéw i faz

krystalicznych byly wcze$niej uzywane i testowane w obu laboratoriach na podobnych konfiguracjach

I systemach, w tym we wczesniejszej wspotpracy nad eksperymentami z U.

Nowatorstwo proponowanych badan nad potencjalnymi przysztymi rozwigzaniami technologicznymi zawarte

jest m.in. w nastepujacym zakresie:

- Zaproponowano nowatorska metod¢ usuwania Th i UO. ze skazonych wod poprzez wytragcanie statego,

krystalicznego i trudno rozpuszczalnego zwigzku o strukturze apatytu: piromorfitu Pbs(PO4)3Cl cze$ciowo

podstawionego Th i UO,, przy czym moyfikowany zeolit jest dobrze kontrolowanym, bezpiecznym dla
srodowiska rezerwuarem i zrodtem Pb do reakcji.

- Zaproponowano konstrukcje reaktywnego wypelniacza skladajacego si¢ z mineralnej mieszaniny

hydroksyloapatytu i zeolitu aktywowanego Pb, ktdry zostanie przetestowany pod katem potencjalnych

przysztych zastosowan w barierach reaktywnych lub wypelniaczach pojemnikdéw stosowanych w

magazynowaniu odpadéw radioaktywnych.



