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Одной из важнейших задач современной ядерной энергетики является разработка недорогих, простых, эффективных и экологичных методов обращения с РАО и реабилитация загрязненных радионуклидами территорий. В связи с этим в последнее время большое внимание уделяется перспективным углеродным наноматериалам. Среди них выделяется оксид графена, который обладает наиболее доступной поверхностью (теоретические оценки составляют 2630 м2/г), и который можно достаточно просто.

Целью данной работы является изучение сорбционного поведения Am(III)/Eu(III), Sr(II) и Cs(I) на оксиде графена, а также влияние параметров его синтеза и очистки на сорбцию. Для выполнения были поставлены следующие задачи: синтез образцов оксида графена с различной степенью очистки; изучение сорбционных свойств различных образцов оксида графена; установление механизмов и закономерностей сорбции Sr(II) и Cs(I); изучение влияния присутствия конкурирующих катионов в растворе на сорбцию; исследование возможных методов обращения с оксидом графена после сорбции.

Для синтеза оксида графена был использован модифицированный метод 
Хамера [1], в котором происходит окисление графита в среде H2SO4 и H3PO4 перманганатом калия (KMnO4). После этого была проведена промывка оксида графена, в процессе которой отбирались образцы с различной степенью очистки. Было проведено три серии синтеза ОГ. В первой серии (IGO) синтез проводился без контроля температуры, для разделения фаз при промывке использовалась декантация, на первом этапе промывки добавлялся H2O2. Во второй серии (IIGO) синтез проводился без контроля температуры, для разделения фаз использовалось центрифугирования. В третьей серии (IIIGO) синтез проводился при постоянном нагреве на 50ºС, для разделения фаз использовалось центрифугирование.

Полученные образцы были охарактеризованы методами рентгеновской фотоэлектронной спектроскопии (РФЭС) и рентгенофазового анализа (РФА). РФЭС показала наибольшее наличие примесей SO42- и PO43- анионов в образцах, полученных после промывки водой и в образцах серии IGO, по сравнению с остальными. Наибольшее количество кислородсодержащих функциональных групп на поверхности оксида графена было обнаружено в образцах, полученных после промывки водой, HCl и ещё раз водой. 

Были проведены эксперименты по сорбции Am(III) на поверхности полученных образцов оксида графена в присутствии конкурирующих катионов. Было установлено, что наивысшую величину сорбции показали образцы, промытые водой и соляной кислотой, разделение фаз у которых проводилось с помощью центрифугирования, что согласуется с результатами РФЭС.

При изучении зависимостей сорбции Cs(I) и Sr(II) от значений pH и ионной силы, были выяснены механизмы сорбции. Сорбция стронция при высоких значениях pH (>5) не имеет зависимости от ионной силы. Это позволяет сделать вывод о том, что преимущественный механизм сорбции Sr(II) при pH>5 – образование внутрисферных комплексов. При низких значениях pH (<5) сорбция стронция имеет сильную зависимость от ионной силы, следовательно, преимущественный механизм взаимодействия в данных условиях – ионный обмен. Для цезия наблюдается слабая зависимость сорбции от pH на широком диапазоне значений и сильная зависимость от ионной силы, что говорит о том, что механизм взаимодействия – ионный обмен.

Было выяснено, что присутствие конкурирующих катионов (Ca и Mg) оказывают значительное влияние на значения сорбции Sr2+. Наибольшее влияние оказывает катион Ca2+, т.к. он близок по химическим свойствам к катиону Sr2+ и имеет больший радиус, чем катион Mg2+. Присутствие конкурирующих катионов (K и Na) оказывают одинаковое влияние на сорбцию Cs+.

По изотерме сорбции Sr была определена максимальная сорбционная ёмкость по отношению Sr. Она составила 792 мкмоль/г. Измерена ёмкость катионного обмена оксида графена для катионов K+, Na+, Cs+. Для всех катионов она оказалась примерно равной 1,3 ммоль/г.

Для обращения с ОГ после сорбции радионуклида было предложено два варианта. Первый заключается в отжиге образца с сорбатом на поверхности для минимизации образующихся отходов. Отжиг оксида графена, сорбировавшего Eu(III) проводился при температурах 70ºС, 250ºС, 500ºС и 900ºС на 10 часов. Для Sr(II) были выбраны следующие режимы: 90°C на 10 часов, 250°C на 10 часов, 500°C на 10 часов и 900°C на 10 часов. Для Cs(I) были выбраны следующие режимы: 90°C на 10 часов, 250°C на 10 часов, 400°C на 5 часов и 400°C на 10 часов. Полученные образцы были охарактеризованы с помощью РФА. Во время отжига при разных температурах менялся цвет твёрдой фазы с чёрного на белый и происходило уменьшение объёма. В итоге удалось максимально избавиться от углерода и перевести сорбат в форму соли. Для Eu(III) была получена фаза Eu2O2SO4, для Sr(II) получена фаза Sr3Al2O6 и для Cs(I) получена фаза CsCl. 
Второй вариант обращения с ОГ после сорбции радионуклида заключается в выщелачивании радионуклида. Для этого в суспензии оксида графена, сорбировавшего радионуклид, понижалось значение pH с 3,5 до 1,0, при этом наблюдался высокий процент выщелачивания и быстрая кинетика.
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