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Использование селективных сорбентов для концентрирования
радиоактивного цезия

© А. С. Панасюгин*, Н. Б. Голикова**, О. В. Струкова*

*  Бе,яорусский национальный технический университет, Минск 
Институт радиоэко,яогических проблем Национа,яъной академии наук Беларуси, Минск-Сосны

Получено 11.05.2002 УДК 541.183.5:661.184.23

Изучены динамические характеристики процесса сорбции '^ ‘Cs сорбентом на основе цеолита NaX  
и ферроцианидов меди(П) и сурьмы(У). Установлено, что при скорости фильтрации активного раство­
ра (2 -1 0 “ Б к /л  ^^'Cs) 5 0 -2 0 0  колоночных объемов в час степень сорбции (S) составляла 9 5 .0 -9 9 .8 %  . 
Определена оптимальная скорость фильтрации раствора, содержащего радиоактивный цезий -  75 ко­
лоночных объемов в час. Было пропущено до 6000 колоночных объемов раствора с удельной актив­
ностью 6.2 Б к/л по ^^‘Cs. Процент сорбции при этом составил 9 6 .0 -9 8 .0 % . Установлено, что при 
оптимальной скорости фильтрации исходная активность раствора не оказывает влияния на место 
локализации ^®'Cs в объеме колонки. Увеличение скорости пропускания раствора до 200 колоночных 
объемов в час приводит к размыванию сорбционного фронта, что выражается в уменьщении значений 
соотношений активностей сорбента из верхней и нижней частей колонки с 15.4 до 3 .9.

В результате катастрофы на Чернобыльской АЭС 
значительная часть территории Беларуси была 
загрязнена радионуклидами, в том числе и водо­
сборы рек. Данная ситуация привела к необходи­
мости усиления контроля за загрязнением воды 
радиоактивными элементами, прежде всего ^ '̂Cs.

Первым этапом любого метода определения 
активности воды является концентрирование 
пробы, которое проводят разными способами: 
выпариванием, соосаждением, диализом, приме­
нением сорбентов. Наиболее перспективным спо­
собом концентрирования радионуклидов является 
использование сорбентов, особенно высокоселек­
тивных. При этом важно, чтобы высокая селек­
тивность извлечения радиоизотопов обеспечива­
лась при высоких скоростях пропускания радио­
активных растворов.

При синтезе селективных сорбентов в качестве 
основы используют различные носители: силика­
гель, ионообменные смолы, целлюлозу, цеолиты 
и др. Проведенные предварительные исследова­
ния ряда носителей показали, что одним из наи­
более перспективных носителей является синте­
тический цеолит NaX, так как он обладает хоро­
шими механическими свойствами, выпускается в 
виде гранул различного размера. Относительная 
простота получения той или иной катионной 
формы позволяет использовать его в качестве 
основы для фшкеации на поверхности фіункцйо- 
нальных групп, в частности ферроцианидных, 
являющихся наиболее селективными по отноше­
нию к радиоизотопам цезия.

Целью данной работы являлось изучение 
свойств сорбентов на основе цеолита NaX и ферро­
цианидов меди(П) и сурьмы(У), способ получения 
которых аналогичен приведенному в работе [1].

На данных материалах была изучена сорбция 
в статических и динамических условиях.

Эксперименты в статических условиях с ра­
диоактивными и стабильными изотопами про­
водили путем контактирования навески сорбента 
(размер гранул 1.5-2.2 мм) с модельными рас­
творами в соотношении V/m = 100 в течение 24 ч. 
Концентрация стабильных ионов цезия состав­
ляла 0.05 моль/л. В качестве исходной воды для 
приготовления радиоактивных растворов была 
взята вода, химический состав которой приве­
ден ниже. Удельная активность по состав­
ляла 2-10“ Бк/л.

pH 8 .3 І0 .0 5
Взвешенные вещества, мг/л 17.111 .7
Сухой остаток, .чг/л 349.5 + 8.3
Na^, мг/л 5.810 .15

мг/л 1.010 .1
NHJ, м г / л <0.1
п 2+ , Са , мг/л 37 .613 .9
Mg“ ^, мг/л 6.410 .44
Р®общ- мг/л 0 .210.02
CF, мг/л 8 .110 .79

О
SO| , мг/л 4 .110 .02
N0 ^, мг/л 2 .210 .04
NOÓ, мг/л > 0.001
НСО3, мг/л 164.7112.3
СОз~, мг/л Не обнаружен
Вг , мг/л 0 .110.01
F~, мг/л 0 .1310.01
SiOo, мг/л 10.7711.05
Общая жесткость, мг-экв/л 2 .4710.05
Карбонатная жесткость, мг-экв/л 2 .4610.06

Эксперименты по изучению динамики сорбции 
были выполнены на стандартных колонках 

со следующими параметрами: диаметр 10 мм, вы­
сота 50 мм, объем сорбционного материала 5 мл.
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высота фильтрующего слоя 43-45 мм, размер гра­
нул 1.5-2.2 мм.

Равновесные концентрации обменивающихся 
ионов определяли с помощью атомно-абсорбцион­
ного спектрофотометра AAS-30.

Активность в растворе измеряли на у-спект-
рометрической установке в геометрии «дента» 
объемом 25 см^. Установка включает в себя полу­
проводниковый Ge(Li) детектор ДГДК-125В с за­
щитным экраном Nal(Tl) и анализатор импульсов 
АЦП-1К-2. Минимальная определяемая актив­
ность за время измерения 3000 с с надеж­
ностью 0.95 составляет 0.6 Бк/пробу. Относитель­
ная погрешность измерения не превышала ±7% .

Выбор оптимальных режимов работы сорбентов 
проводили при пропускании раствора с актив­
ностью 2-10^ Бк/л по при разных скорос­
тях. Скорость пропускания раствора варьировали 
от 50 до 150 колоночных объемов в час (к.о./ч). 
Отбор проб проводили после пропускания опреде- 
л е н н о го  к ол и ч еств а  к о л о н о ч н ы х  о б ъ е м о в  р а ст в о р а .

Нами было изучено влияние удельной активнос­
ти на эффективность сорбции цезия при по­
стоянной скорости пропускания раствора. Удель­
ная активность при этом составляла 2.0-10^, 
620 и 6.2 Бк/л при скорости фильтравщи 75 к.о./ч .

После окончания каждой серии экспериментов 
измеряли активность сорбента верхней и нижней 
частей колонок.

На основании экспериментальных значений
былйі рассчитаны степень сорбп,нн S, коэ(\)фпи.н- 
енты распределения и очистки по соот­
ветствующим формулам

= {А̂  -  Aj)V/iAfm),

где A q и -  активность радионуклида в растворе 
до и после пропускания через сорбент соответст­
в е н н о , V  — о б ъ е м  р а ст в о р а  (м л ), т  — н а в е с к а  о б ­
разца (г);

^ 0 4   ̂ Ap/Aj;

S = [(Ао -  Af)/Ao] 100%.

Сорбционные параметры рассчитывали по ме­
тодикам, приведенным в работах [1—4].

Результаты измерений в статических условиях 
приведены в таблице. Как видно из представ­
ленных данных, значения обменной емкости по 
отношению к ионам цезия для исходного цеолита 
и модифицированных образцов различаются не­
значительно, в то же время селективность из­
влечения модифицированным сорбентом
значительно выше (значения увеличились в 
3.0-6.75 раза). Дальнейшие исследования были

Ионообменные характеристики сорбентов

Образец мл/г Обменная емкость 
по Cs^, мг-экв/г

NaX 46.9 4.59 -10^ 1.55
NaX-ферроцианид Cu 309 3.1 10^ 1.69
NaX-ферроцианид Sb 136 1.35 - Ю'* 1.66

направлены на изучение динамических характе­
ристик модифицированных образцов.

Как видно из данных, приведенных на рис. 1 и 
2, эффективность извлечения из раствора с
активностью 2 • 10® Бк/л по на колонках,
заполненных цеолитом NaX, модифицированным 
ферроцианидами меди или сурьмы, сохраняется 
высокой при скорости фильтрации 50 к.о./ч . Од­
нако, учитывая то, что эффективность извлечения 
цезия на сорбенте, содержащем ферроцианид сурь­
мы, несколько ниже, а также принимая во внима­
ние более высокую стоимость данного материала, 
дальнейш ие исследования проводили на цеолите 
NaX, модифицированном ферроцианидом меди.

При увеличении скорости фильтрации от 50 до 
150 к .о ./ч  коэффициент очистки снижается
с 513 до 85, степень сорбции (S) остается достаточ­
но высокой, составляя 99.5-99.8% (рис. 2). При 
этом на начальном этапе в зависимости от скорос­
ти фильтрации происходит увеличение или сниже­
ние коэффициента очистки, а затем последующая 
стабилизация работы фильтрующего элемента на
одном уровне. Судя по кри вы м , приведенны м на 
рис. 2, оптимальной скоростью для данного фильт­
рующего элемента является 75 к.о./ч . Данная 
тенденция ранее была описана в работах [5-12].

Дальнейшее изучение сорбции на образце 
NaX-Cu было продолжено при уменьшении удель­
ной активности раствора с 2 • 10® до 6.2 Бк/л
и увеличении количества пропущенного раствора 
до 6000 колоночных объемов. Степень сорбции в

5,%

Число колоночных объемов

Рис. 1. Зависимость коэффициента очистки (1) и 
степени сорбции S (2) от количества пропущенных 
колоночных объемов для скорости фильтрации воды 
50 к .о ./ч  на образце цеолита N aX, модифицированного 
ферроцианидом сурьмы.
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Число колоночных объемов
Рис. 2. Зависимость коэффициента очистки (а) и 
степени сорбции S (б) от количества пропущенных 
колоночных объемов для различных скоростей фильт­
рации воды на образце цеолита N aX, модифицирован­
ного ферроцианидом меди. Скорость фильтрации воды, 
к.о./ч : I -  50, 2 -  75, 3 -  100, 4 -  150.

этом диапазоне концентраций и количеств про­
пущенного раствора составила 96.0-98.0% .

В ходе выполнения исследований было установ­
лено, что при оптимальной скорости фильтрации 
исходная активность раствора не оказывает за­
метного влияния на место локализации в
объеме колонки. Как видно из рис. 3, значения 
соотношений активностей сорбента верхней и 
нижней частей колонки (У) при изменении исход­
ной активности раствора от 2.0-10® до 6.2 Бк/л 
находятся в пределах 14.3-14.4.

В одном из экспериментов со скоростью 200 
к.о./ч через колонку с цеолитом NaX-Cu был про­
пущен раствор с активностью 6.2 Бк/л. Процент 
сорбции при этом был равен 95.0-96.0% . Увели­
чение скорости пропускания раствора с 50 до 
200 к .о./ч  приводит к размыванию сорбционного 
фронта, что выражается в уменьшении соотноше­
ния активности сорбента из верхней и нижней 
частей колонки с 14.4 до 4 (рис. 4).

Таким образом, проведенные исследования 
показали, что цеолит NaX, модифицированный 
ферроцианидом меди, является ионоситовым сор­
бентом, а скорость пропускания исследуемого

Рис. 3. Зависимость соотношения активности сорбента 
из верхней и нижней частей колонки У  от исходной 
активности раствора на образце цеолита N aX, моди­
фицированного ферроцианидом меди.

У

Рис. 4. Зависимость соотношения активности сорбента 
из верхней и нижней частей колонки У  от объемной 
скорости пропускания радиоактивного раствора V  на 
образце цеолита NaX, модифицированного ферроциа­
нидом меди.

раствора, равная 75 к.о./ч , оптимальна для кон­
центрирования из питьевой воды.
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