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Целью настоящей работы является описание методов аналитического контроля мериция-241 и ура-
на в процессе их сорбции на ТВЭКС ТОДГА для получения достоверных результатов массоперено-
са америция-241 и урана. Достоверность полученных результатов исследования обеспечиваются на-
личием системы менеджмента качества в лаборатории, а именно: корректным применением методик
выполнения измерений аналитического контроля, применением поверенных средств измерений ана-
литического контроля, использованием передовых информационных технологий, апробированных
программных средств для обработки данных.
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ВВЕДЕНИЕ

В технологиях переработки жидких радиоак-
тивных отходов (ЖРО) широко используются сорб-
ционные и экстракционные методы, обладающие
высокой селективностью и избирательностью.
Для селективного выделения актиноидных и лан-
таноидных элементов из азотнокислых растворов
используют твердофазные экстрагенты, получен-
ные с помощью лигандов, например, дигликольа-
миды, в частности N, N, N’, N’ – тетраоктилдигли-
кольамид (ТОДГА), обладающий высокими коэф-
фициентами распределения и разделения [1–4].

Ранее было проведено исследование сорбции
америция-241 и урана из модельных высоко соле-
вых растворов жидких радиоактивных отходов
(ЖРО) с использованием твердофазного экстра-
гента на основе N, N, N’, N’ – тетраоктилдигли-
кольамида (ТВЭКС ТОДГА) [5]. В ходе исследо-
вания определены коэффициенты распределения
америция-241 и урана на опытных образцах экс-
трагента и рассчитаны коэффициенты разделе-
ния пары америций-241/уран. Рассчитаны и под-
тверждены экспериментально коэффициенты диф-
фузии америция-241 и урана в процессе их сорбции
ТВЭКС ТОДГА. Проведена оценка зависимости
скорости протекания реакции от величины коэф-
фициентов диффузии [6].

В статьях, описывающих данные исследова-
ния, не был подробно описан метод аналитиче-
ского контроля америция-241 и урана в процессе
их сорбции на ТВЭКС ТОГДА. Поэтому, целью
настоящей работы является описать методы ана-
литического контроля америция-241 и урана в про-
цессе их сорбции на ТВЭКС ТОДГА для получения
достоверных результатов массопереноса амери-
ция-241 и урана в процессе их сорбции с исполь-
зованием ТВЭКС ТОДГА.

МЕТОДЫ АНАЛИТИЧЕСКОГО КОНТРОЛЯ
Состав модельных растворов ЖРО и характе-

ристики опытных модифицированных образцов
описаны в статьях [5, 6]. Для исследования массо-
переноса америция-241 и урана в процессе экстрак-
ции в эксперименте использовался метод ограни-
ченного объема – обменный процесс происходит в
некотором реакторе с постоянным объемом пере-
мешиваемого раствора. Данный метод подразуме-
вает достаточно высокую скорость переноса веще-
ства из раствора к поверхности экстрагента и
отсутствие, или слабое влияние диффузионно-
го пограничного слоя. Для устранения внешних
диффузионных ограничений, связанных с пере-
носом сорбтива из объема раствора к поверхност-
ной пленке жидкости, покрывающей зерно сор-
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Рис. 1. Схема исследования процесса массопереноса радионуклидов: 1 – емкостный реактор, 2 – определение вели-
чины активности Am-241, 3 – определение содержания урана.
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бента, эксперимент проводился при постоянном
перемешивании раствора лопастной мешалкой
(Vпост. ~ 200 об/мин.) Предполагается, что при за-
данных параметрах эксперимента концентрация
америция-241 и урана во всех точках объема мо-
дельного раствора радиоактивных отходов и у по-
верхности ТВЭКС ТОДГА постоянная, т.е. рас-
сматривается диффузия из хорошо перемешанного
раствора (критерий Bi → ∞) [7]. На основании вы-
бранного метода была рассмотрена кинетика про-
цесса сорбции америция-241 и урана на опытных
образцах ТВЭКС ТОДГА. Принципиальная схе-
ма исследования процесса массопереноса радио-
нуклидов представлена на рис. 1.

Все аналитические работы по определению ве-
личины активности америция-241 и концентра-
ции урана во время исследования проводили в ис-
пытательной лаборатории радиационного контро-
ля (ИЛРК) АО “ВНИИХТ”. Лаборатория внесена в
реестр организаций Госкорпорации “Росатом”,
прошедших оценку состояния измерений, на осно-
вании которой подтверждены наличие условий, не-
обходимых для выполнения измерений в закреп-
ленной за лабораторией области деятельности.

Контроль величины активности америция-241
проводили с использованием гамма-спектрометри-

ческого автоматизированного спектрометра Гам-
ма-1П (ЗАО НПЦ “АСПЕКТ”) с широкополос-
ным детектором из особо чистого германия типа
ВЕ 2820 фирмы “Canberra”. Энергетическое раз-
решение по линии 122 кэВ – составляет 0.7 кэВ,
а по линии 1332 кэВ – 1.8 кэВ. Идентификация
спектров и расчет активности производили с по-
мощью сертифицированной программы Spec-
traLine GP фирмы ООО “ЛСРМ” для прецизион-
ной обработки спектров [8]. При измерении объ-
емной активности америция-241 использовали
гамма-линию 59.54 кэВ. Измерения производили
в отградуированной геометрии флакон-100 пред-
ставляющей из себя пластиковый флакон с плос-
ким дном диаметром 4.5 см и объемом 100 мл. По-
грешность каждого измерения составляла не более
12–13%. На рис. 2 продемонстрирован измеренный
спектр америция-241. Измеренную гамма-спек-
трометрическим методом объемную активность
америция-241 в растворе затем пересчитывали в
размерность мг/л. Содержание металлов в образцах
ТВЭКС ТОДГА рассчитывали, исходя из уравне-
ний материального баланса по формулам (1)–(5).

Определение урана в модельных растворах, со-
держащих америций-241, проводили с использо-
ванием метода ICP-MS (масс-спектрометрия с ин-
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дуктивно-связанной плазмой) на аттестованном
приборе Sola фирмы Finnigan MAT (рис. 3) [9].

Метод ICP-MS позволяет в одном измере-
нии регистрировать очень низкие содержания
(до 10–12%) большинства элементов Периодиче-
ской системы Д.И. Менделеева при широком ди-
намическом диапазоне (до 12 порядков величи-
ны). Применение метода для измерений изотопных
содержаний стало возможным благодаря стабиль-
ности ионного источника и высокой эффектив-
ности ионизации в нем атомов элементов. При
отработанной методике анализа скорость получе-
ния данных позволяет производить большое ко-
личество измерений за короткий период времени
для широкого класса объектов в различных обла-
стях исследований. Погрешность измерения со-
ставляет 5%. На риc. 4 представлен измеренный
спектр урана.

Все измерения – гамма-спектрометрические с
определением америция-241 и масс спектромет-
рические для определения урана проводили с ис-
пользованием соответствующих методик, внесен-
ных в область аккредитации лаборатории.

Обработка полученных данных. Для расчета со-
держания америция-241 и урана в ТВЭКС
ТОДГА, в соответствии с материальным балан-
сом, использовали следующие формулы:

(1)= −MeТВЭКС р-р исхМе остМе ТВЭКС( )/ ,C V C С V

где Vр-р – объем раствора, мл; CисхMe – исходная
концентрация радионуклида в растворе, мг/л;
CостMe – остаточная концентрация радионуклида
в растворе, мг/л; VТВЭКС – объем ТВЭКС, мл;
CMeТВЭКС – концентрация радионуклида в ТВЭКС,
мг/л.

Коэффициент распределения определялся по
формуле:

(2)
где CMe р-р – концентрация радионуклида в рас-
творе, мг/л.

Коэффициент разделения определялся по
формуле:

(3)
где KdAm-241 – коэффициент распределения амери-
ци-241; KdU – коэффициент распределения урана.

Для исследования процесса насыщения ТВЭКС
ТОДГА использовали формулу:

(4)
где Vр-р – объем раствора, мл; Vтв – объем ТВЭКС,
мл; Ств. кон – концентрация радионуклида в ТВЭКС
после контакта с раствором, мг/л; Ср-р. нач – концен-
трация радионуклида в растворе в начале контак-
та, мг/л; Ср-р. кон – концентрация радионуклида в
растворе после контакта с ТВЭКС, мг/л; Ств. нач –
концентрация радионуклида в ТВЭКС перед кон-
тактом с раствором, мг/л.

= MeТВЭКС Me р-р/ ,dK C С

= dAm-241 dU/ ,PK K K

= − + тв тв. начтв. кон р-р р-р. нач р-р. кон ),( ) ( СC V C С V

Рис. 2. Спектр америция-241.
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Для исследования процесса исчерпывания ис-
пользовали формулу:

(5)
С применением описанных выше методик ана-

литического контроля америция-241 и урана было
проведено исследование сорбции америция-241 и
урана из модельных высоко солевых растворов
ЖРО ТВЭКС ТОДГА [5]. В ходе исследования
определены коэффициенты распределения аме-
риция-241 и урана на опытных образцах экстра-

−= р-р. нач р-р. нач твтв. кон р-р ))/ .( ( С VC V С

гента и рассчитаны коэффициенты разделения
пары америций-241/уран. Рассчитаны и подтвер-
ждены экспериментально коэффициенты диф-
фузии америция-241 и урана в процессе их сорб-
ции ТВЭКС ТОДГА. Проведена оценка зависи-
мости скорости протекания реакции от величины
коэффициентов диффузии [6]. Достоверность ре-
зультатов, полученных в ходе исследования, под-
тверждается корректным применением методик
выполнения измерений аналитического контро-
ля америция-241 и урана с использованием пове-
ренных средств измерения и апробированных
программных средств для обработки данных.

ВЫВОДЫ

В работе описаны методы аналитического кон-
троля мериция-241 и урана в процессе их сорбции
на опытных модифицированных образцах ТВЭКС
ТОДГА с целью получения достоверных результа-
тов массопереноса америция-241 и урана. Досто-
верность полученных результатов исследования
обеспечиваются наличием системы менеджмента
качества в лаборатории, а именно:

1. корректным применением методик выпол-
нения измерений аналитического контроля;

2. применением поверенных средств измере-
ний аналитического контроля;

Рис. 3 Масс–спектрометр ICP–MS SOLA фирмы Finnigan MAT.

Рис. 4. Спектр урана.
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3. использованием передовых информацион-
ных технологий, апробированных программных
средств для обработки данных.
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The purpose of this work is to describe the methods of analytical control of americium-241 and uranium in
the process of their sorption on solid-phase extractant based on TODGA to obtain reliable results of mass
transfer of americium-241 and uranium. The reliability of the obtained research results is ensured by the pres-
ence of a quality management system in the laboratory, exactly: the correct application of analytical control
measurement methods, the use of verified analytical control measuring instruments, the use of advanced in-
formation technologies, and proven software for data processing.
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