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A mintak
és a vizsgalando radionuklidok

AtomerOm(ibél szarmazd leszerelési hulladékok elemzése (amire
Risgben nagy tapasztalat van):

- Besugarzott mintak (kis tomeg, aktivacids termékek)
- Fellletileg szennyezett mintak (nagy felilet, hasadasi termékek)
- ,Az Orddg mintai” (nagy feliletd, de teljes térfogatdban aktiv)
Radioldgiai jellemzdk:
- Rengeteg (= kBg-MBq) %°Co es >°Fe
~ 93Mo/6°Co = 105 - 10-
- 93Mo/?3™Nb = 10~ - 102
~ 94Nb/60Co = 105 - 1073
°3Mo:
- t;, = (4,0£0,8) x 103 év
— Elektronbefogd: Réntgennel vagy LSC-vel mérheto
94Nb
— t,, = 2,0x10%év
— B~y sugarzd: gammaval mérhetd lenne, csak a ¢°Co Compton-
hattere zavar
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Kationcsere >
TEVA
= V4 Vé 7r Mo Nb
A mintak oldasa
e Hordozé (stabil Mo és Nb oldaténak) hozzdadasa Alumina

Nedves-savas feltaras: kiralyviz (cc. HNO; + cc. HCl) és cc. HF LSC

- A felGleti mintak (6°Co-) aktivitasanak jelent0s része
oldhatatlan fekete szemcséken marad

Egyuttal oxidacidis:
- Mo0O,2: nagyon fontos, hogy ez legyen a kémiai forma
— Cr3*+, Ni2* : z6ld oldat

Oldas hig HF-ban
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A Mo és a Nb elvalasztasa.
1. oszlop: kationcsereélo
(Elokoncentralas)

Terhelés és mosas:
0,02 M HF
(kis ¢ — nagy DF)

Az oszlopon megkotédnek: kationok
(a matrix és az aktivitas nagyja)

54Mnn+’ 55Fe3+’ 60C02+’ '

59Nj2+, 63Nj2+, 65702+ Cr3+

Atfolynak: anionok
93Zr: ZrFg?
1255h: SbFg
9Tc: TcO4
93mNb and 9Nb: NbFs-, NbOFs2-
93Mo: MoO,F5", [MoO5F4]?%", MoF;-, MoOFs5"
CrO4% (Redukaldszer hatdsara a Mo
visszanyerése is csdkken.)
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A Mo és a Nb elvalasztasa.

2. oszlop: TEVA®

(Az anionok elvalasztasa)

Oldas

Kationcsere

(2"

HE

[HF1=0.5 M

e Kvaterner ammoniumsé alapu anyag Alumina
(anioncserélokhéz hasonld TrisKkem termék) LSC
100%
L, i 90% Mo
+ Terhelés es mosas: 80%
0,02 M HF ° = Nb
i i 700/0 ™ Sb
« Zr elucio: + Sb 60% = 7r 40 |
5ml 7 M HCI/0,5 M HF mm-es oszlop
/0, 50% = Fe 3 ml-es frakciok
- 3ml0,02M HF * 40% =Cr Zr Mo Nb
30% i 1 104% | 59% | 91%
- Mo elicié: 12ml4MHF 50, - Ni : ° ° °
* nincs Sb szennyezes |, | Mn | 2. 2% 7% | 0.2%
- Nb elicié: 0% - . . . =Co 13| 0% | 2% | 01%
10 ml 1 M HNO; | Radioanal Nuel ¢ .,1!-9:}19, m_lm_H\jl\‘/ash Zr fraction Mo fraction Nb fraction 4. 0% 1% -
f ! T 5. 0% 1% -
I | + +
 E S P 1% 1%
= § H Nb Nb Nb
4 il R EnR EETE T TR TRER 4 Mo
i _________________ | *
TR sl 7Y B ¥ MM e T L i
Yoo |l | ae Yl ¢ ¥
| ’ ' Felhasznalt irodalom:
Le ) Shimada & Kameo (2016)
% e o ¢ . J Radioanal Nucl Chem
‘ : 4 6 10 310:1317-1323
10 2 4[ch] I [HNO,] /M 25.10.2021
[HF1= 0.1 M




A 22Nb mérése HPGe detektoron

105 _|— Original sample

- |— After cation exchange column

- —After TEVA column (Nb fraction)
104}

Counts

101 |

200 400

703 keV

]

V'
94Nb
600 800
Energy (keV)
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Oldas
_ DTU
Kationcsere >
TEVA
Zr)_Mo
Alumina
LSC
105 Bq
W °0Co
@ < 70 Bq
\ . 94Nb
2x102 Bq
60C0
< 0,2 Bq
94Nb
101 Bq
E 60Co
i 0,2 Bq
Ig 94Nb
f (MDA =
0,04 Bq)
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Oldas 1Tl
A Mo és a Nb elvalasztasa. Kationcsere | ===
3. oszlop: Alumina (Al,0;) TEVA
zr)IMoL_(Nb

(A Mo tisztitasa)

e HNO;-as kozeggel: ,technogenerator’-okban &ltalanosan
hasznaljak °°™Tc/9°Mo elvalasztasra

o HF-as kdzeggel: gyakorlatilag nincs elérhetd informacio

¥

'3

- Terhelés: 1 M HNO; Terhelés: <0,1 M HF

- Mosas: 0,1 M HNO; ' | '.‘1 - Mosas:
H,O - H,0
0,01 M NH; E =5 0,01 M NH;
- Mo ellcié: =21 M NH; ' - Mo ellcié: =21 M NH;
A tobbi fém atfolyik az oszlopon (a ' A tobbi fém (pl. Nb) kotve marad az

Nb részben kotodik). oszlopon.

\
e A HNO;-val és a HF-val kapott eredmények (nagy altalanossagban) hasonldak
e Nagyobb NH;-koncentracié — a Mo hatékonyabb ellcidja
e Valamennyi Sb mindig szennyezi a Mo frakciot - kivéve, amikor cc. NH;-val elualunk
Felhasznalt irodalom:
Bernhard (1994) J Radioanal Nucl Chem 177(2):321-325
Wilkinson M. V., Mondino A. V., Manzini A (2002): Study of alumina use as a separation step in Mo-99

production. http://www.iaea.org/inis/collection/NCLCollectionStore/ Public/35/015/35015845.pdf
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A 23Mo mérése LSC-vel

e A beparolt Mo frakcié (=450 pl deszt. viz) + 20 ml Ultima Gold
LLT (folyadékszcintillacids koktél)

kdzvetetten, a

e Hatasfok-kalibracio:

hatasfokahoz viszonyitva (ciklotronban besugarzott Nb-tdl
elvalasztott °3Mo segitségével)
_ 0 12000
*nN=>52% A mi LSC-spektrumunk
(j6 eséllyel a 4. a vilagon) 10000
A mi Rontgen-spektrumunk (HPGe) 5., Problema: quench / kvencs |
Probléma: 6nabszorpcio
= 250 gsooo
'“ 200 o )
\ Calibration 4000
i \e- m" z>/\: : 150 . Sample 34 2000
100 13— + Sample 24
| 50 ik o
i 0 -iband

1500

10000

Mo + 5w
P
1000 /
.
g
3 Vs,
g 100 .\‘
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Energie (keV)

Figure 62 - Spectres de scintillation liquide de la fraction 202ME_M (temps de comptage = 600 minutes)

Oldas

Kationcsere

| = B ®

i

TEVA

Zr

Mo

Nb

Rongen-spektrométer

0 200400 600 8001000

Bombard (2005) PhD Thesis,
Nantes University, France (pp 139)

w 185W-tel szennyezve (433 keV, 100% B-)

Ermakov et al. (2005)
In: Chalupnik, Schénhofer, Noakes (eds):

“iske Universitet LSC 2005, Advances in Liquid Scintillation

Spectrometry (pp 89-98)

Alumina

- e

Talanta 204 (2019) 769-775

# Tritium (3H)

i ®Mo-93
AND-93m

100 200 300 400 500 600
Channel number

Fig. 3. LSC energy spectra for “*Mo, **Nb and *H in 20 ml UltimaGOLD LLT
cocktails. The x-axis (showing channel number) is at a logarithmic scale.
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A kész modszer teljesitoképessége

e Visszanyerések ICP-OES mérésekbdl modellmintakon (NIST
Standard Reference Material 123c; Cr-Ni-Nb rozsdamentes
acél, AISI 348):

- Mo: tébbnyire 85% felett
— Nb: tébbnyire 75% felett
— Zr: tébbnyire 70% felett
e Visszanyerések valddi mintakon: sokkal gyatrabbak

(0-3-6-8-10-13-17-... -93-117%) Metal | m/m %
e Dekontaminacids tényezék: Fe (gge;;;t)
A Mo elvalasztasa A Nb elvalasztasa : 00
Elem | Kation- | TEVA | Alumina Elem | Kation- | TEVA Cr 17.40%
csere Mo fr. csere Nb fr. Ni 11.34%
Fe > 103 103 > 4*102 Fe > 103 105 Mn 1.75%
Cr ~2 500 > 8%103 Cr ~2 103 " S o
Ik Co 102 10* > 102 | 3 Co 10 10* 222
Ni 103 104 Ni 103 104 Mo 0.22%
Mn 103 104 Mn 103 104 Co 0.12%
*Nb 1 5%102 | > 2*10% Mo 1 102
Zr 1 > 10 | = 7*102 Zr 1 > 102
*Sb 1 > 103 > 102 Sb 1
Tc 1 3%1(02 4%102 Tc 1 103
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Tusind tak!
Har I spgrgsmal?

http://www.nutech.dtu.dk/english
Elérhet6ség: osvath.szabolcs@osski.hu

DTU Nutech
Center for Nukleare Teknologier
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A temahoz kapcsolodo publikaciok
B6ven maradt még mit fejleszteni (plane tovabbfejleszteni) a mddszeren, de a 2 éves szerz6désem lejart.
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Szabolcs Osvath, Xiaolin Hou, Per Roos, Jixin Qiao, Nikola Markovi¢: Determination of Mo (and 24Nb) in nuclear
decommissioning waste from a nuclear reactor (el6adas, The 18% Radiochemical Conference, 13-18 May 2018,
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Szabolcs Osvath, Xiaolin Hou, Per Roos, Jixin Qiao, Nikola Markovic: Determination of Mo (and °4Nb) in nuclear
decommissioning waste from a nuclear reactor (elbadds, NKS-B RadWorkshop - Radioanalytical Chemistry for
Nuclear  Decommissioning and  Waste  Management, 8-12 October 2018, Roskilde, Déania)
http://www.nks.org/en/seminars/presentations/nks-b-radworkshop-2018.htm?dir=/Session 8

Szabolcs Osvath, Per Roos, Jixin Qiao, Xiaolin Hou: Separation of °3Mo from irradiated Nb (el6adas, 2nd
Intemational Conference on Radioanalytical and Nuclear Chemistry (RANC), May 5-10, 2019, Budapest,
Magyarorszag)

Szabolcs Osvath, Jixin Qiao, Xiaolin Hou: Preparation of 93Mo solution using proton irradiated Nb (Journal of
Radioanalytical and Nuclear Chemistry, 322, 3 (2019) 1833-1839) DOI: 10.1007/s10967-019-06758-5

Osvath Szabolcs, Per Roos, Jixin Qiao, Xiaolin Hou: 93Mo elvalasztdsa besugarzott Nb-bdl (eladds, Oszi
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Cikk irasa folyamatban
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