Streszczenie

Celem niniejszej pracy byto zbadanie whasno$ci sorpcyjnych nanostruktur ditlentku
tytanu oraz po raz pierwszy opracowanie nowej metody unieszkodliwiania odpadow
podekontaminacyjnych, opartej na fotokatalitycznym rozktadzie kompleksow radionuklidow
na nanostrukturach ditlenku tytanu i rownoczesnej adsorpcji uwolnionych radionuklidéw na
tych samych nanoczastkach.

Praca rozpoczyna si¢ od cz¢sci literaturowej, ktora uwzglednia opis powstawania i
uwalniania si¢ radionuklidow W czasie eksploatacji elektrowni jadrowej. W wyniku korozji
przedostaja si¢ do pierwotnego obiegu koloidalne czastki metali i ich tlenkéw. Ulegaja one
aktywacji w rdzeniu reaktora i osadzajg si¢ na elementach konstrukcyjnych. Do tej grupy
radionuklidow naleza %0Co, >Mn, %7n, e, HomAg
i 24Sh. Dodatkowo przez nieszczelno$ci obudowy elementéw paliwowych przedostaja si¢ do
wody reaktorowej produkty rozszczepienia, w tym dtugozyciowe radionuklidy, takie jak
B37cs, Pgr, %Ry, etc. oraz powstajace w wyniku wychwytu neutronéw przez uran
radionuklidy “*Pu i *Am. One takze moga osadza¢ si¢ na tlenkowych powlokach
elementow konstrukcyjnych. Dlatego dekontaminacja tych elementéw jest niezbgdna aby
unikng¢ kumulacji zanieczyszczen w procesie dtugoletniej eksploatacji elektrowni jadrowe;.
llos¢ powstatych w ten sposob ptynéw podekontaminacyjnych zawierajacych radionuklidy
promieniotworcze jest znaczaca. W celu zmniejszenia ilosci odpadow wykorzystuje si¢
metody polegajace na odparowaniu, wspoOtstracaniu oraz sorpcji,
a nastepnie immobilizacji dhlugozyciowych radionuklidow. W przypadku duzych ilosci
ptynéw dekontaminacyjnych sorpcja wydaje si¢ by¢ najkorzystniejsza metoda.

Nastgpnie zostalo przeze mnie omowione zjawisko sorpcji oraz sorbenty
wykorzystywane dotychczas w energetyce jadrowej. Swoja uwage skupialam na
wiasciwosciach, w szczego6lnosci sorpcyjnych i fotokatalitycznych, nanoform ditlenku tytanu
oraz mozliwosci jego zastosowania w procesie ultrafiltracji.

Czg$¢ eksperymentalng rozpoczetam od opisu metod syntezy nanostruktur TiOs,
stosowanych metodach analitycznych a takze metodyki poszczegélnych badan
laboratoryjnych. Nastepnie przesztam do opisu otrzymanych wynikow moich badan wraz
z przeprowadzeniem ich dyskusji, opierajac si¢ na dostepnej literaturze naukowej.

Badania przeprowadzitam z uzyciem radionuklidéw: 137CS, 85Sr, 152Eu, 6OCO, 65Zn,

ktore najczesciej wystepuja w plynach podekontaminacyjnych. Sposrod zsyntezowanych



przeze mnie nanostruktur wybralam cztery: nanorurki, nanoprzewody, nanowtdkna i
nanowstazki. Zostaly one przeze mnie scharakteryzowane dostgpnymi metodami
analitycznymi. Otrzymane nanomaterialy dzigki duzej powierzchni wtasciwej i pojemnosci
jonowymiennej wykazaty wysokie powinowactwo do badanych radionuklidow.

Kolejnym etapem mojej pracy byto zbadanie Kinetyki sorpcji w roztworze 0,1M
NaNO; oraz witasciwosci sorpcyjnych nanostruktur w zaleznosci od stezenia kationow
sodowych i potasowych w roztworze. Nastgpnie przeprowadzitam badania wilasciwosci
sorpcyjnych nanoczastek w zaleznosci od pH roztworu. Wyniki moich badan wskazujg na
duze powinowactwo zsyntetyzowanych nanomateriatéw wzgledem radionuklidow: B7cs,
gy, MEu, ®Co, ®zn, przy czym na sorpcje znaczacy wpltyw ma zarébwno pH, jak i stezenie
uzytych konkurencyjnych kationéw sodu i potasu.

Kolejnym krokiem byto zbadanie wplywu obecnosci w roztworze stosowanych do
dekontaminacji chelatorow na sorpcj¢ radionuklidow na badanych nanostrukturach ditlenku
tytanu. Jako zwiazki kompleksujace stosuje si¢ zazwyczaj kwas szczawiowy, kwas
cytrynowy, i EDTA niekiedy z dodatkami inhibitorow korozji. W swojej pracy skupitam si¢
na sprawdzeniu  wplywu na  sorpcje  stezenia  zwigzkow  kompleksujacych
w roztworze, pH roztworu jak rowniez dodatku H,O;.

Zrealizowane przeze mnie badania statyczne wptywu $rodowiska na adsorpcje
radionuklidow *'Cs, ®Sr, ™Eu, ®°Co i ®2zn na nanostrukturach tlenku tytanu
w kolejnym etapie postuzyty do opracowania warunkdéw przeprowadzenia separacji
radionuklidow w uktadzie ultrafiltracyjnym.

Koncowym etapem mojej pracy bylo wykorzystanie po raz pierwszy jednoczesnie
fotokatalicznych 1 sorpcyjnych wiasnosci nanoczastek ditlenku tytanu. Do tego celu
zastosowatam zaprojektowany i zbudowany przeze mnie fotoreaktor. Do roztworow
dekontaminacyjnych zostaly dodane nanoczgstki TiO, | w pierwszym etapie zwigzki
kompleksujace w roztworach dekontaminacyjnych zostaty rozilozone fotokatalicznie przez
naswietlanie promieniowaniem uv 1 nastgpnie uwolnione
z kompleksow radionuklidy °°Co, ®Zn etc. zostaly zaadsorbowane na fotokatalizatorze
(nanoczastki TiO,) i wydzielone z roztworu. W procesie kalcynacji nanoczastki TiO, zostaty
przeksztalcone w trwala ceramik¢ umozliwiajaca dlugotrwate skladowanie odpadow

promieniotworczych.



