Перевод расплавов LiCl-KCl в устойчивые матрицы
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Развитие пирохимических технологий переработки отработавшего ядерного топлива (ОЯТ) как нового метода замыкания ядерного топливного цикла является актуальным направлением для исследования. В отличие от технологических процессов в водно-органических системах, процессы в хлоридных расплавах обладают следующими преимуществами: высокая радиационная устойчивость жидкой фазы, внутренняя безопасность процессов, возможность многократной регенерации ОЯТ, а также минимальное количество радиоактивных отходов. Для захоронения технологических отходов применяют минералоподобные матрицы, стеклообразующие системы, цементы, оксиды. Однако перечисленные матрицы не подходят для кондиционирования отходов, представляющих собой смесь хлоридов щелочных металлов.
Целью данной работы стало исследование способа иммобилизации отходов пирохимической переработки в матрице бентонитовой глины. Для достижения поставленной цели были синтезированы образцы керамики различного состава, содержание по массе эвтектической смеси LiCl-KCl составило 5%, 10%, 20%, 30%, 50%. Синтез проводился при отжиге в течение 24 часов при температурах ниже температуры спекания чистого бентонита, в диапазоне температур 600-900°С. 

Структура полученной керамики исследована методом рентгенофазового анализа, согласно которому керамики представляют собой многофазные образцы. Было показано, что увеличение содержания хлоридов снижает спекаемость керамики, и при содержании выше 30% получение устойчивых образцов возможно только для температур выше 700°С. Ниже этой температуры хлориды присутствуют в виде отдельной фазы, тогда как выше данной температуры происходит встраивание катионов в структуру глины, о чем свидетельствует появление новой фазы (LiAl(SiO3)2).
Исходя из данных рентгенофазового анализа, для синтеза исследуемых образцов была выбрана температура 900°С как наиболее оптимальная. Для дальнейшего исследования были синтезированы образцы керамики с содержанием CsCl (m[CsCl]:m[KCl,LiClэвт]=1:100). Массовое содержание смеси хлоридов составило 5%, 10%, 20%, 30%. Образцы керамики были подвергнуты выщелачиванию в деионизированной воде в течение 1,2,3,7,10 суток. Полученные растворы были проанализированы методом масс-спектроскопии с индуктивно связанной плазмой. Определено, что зависимости концентраций металлов в растворах от времени выщелачивания имеют одинаковый характер. Выщелачивание Cs+ не превышает 8,4·10-4 г/(см2·сутки), 3,3·10-4 г/(см2·сутки), 4,5·10-5 г/(см2·сутки), 7·10-6 г/(см2·сутки) для образцов с содержанием хлоридов 5%, 10%, 20%, 30% соответственно.
