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ВСТУП
Актуальність теми обумовлена: необхідністю геохімічного 

обгрунування можливості реабілітації великих територій пів­

ночі України, забруднених радіонуклідами, і прогнозування 

радіаційної обстановки на найближчі десятиріччя. Вирішення 

цих проблем стримується слабкою вивченністю особливостей 

форм радіонуклідів аварійних випадінь ЧАЕС і відсутністю да­

них про темпи перетворення форм радіонуклідів в навколишнь­

ому середовищі.

Мета роботи - вивчення співвідношень форм знаходження 

90Sr, 137Cs в навколишньому середовищі і встановлення зако­

номірностей їх трансформації.

Завдання дослідження: 1) дослідження розподілу фізи-

ко-хімічних форм радіонуклідів в вертикальних грунтових роз­

різах; 2) встановлення темпів трансформації фізико-хімічних 

форм радіонуклідів в грунтах; 3) розробка кінетичної моделі 

утворення мобільних форм радіонуклідів в грунтах.

Фактичний матеріал і методика досліджень. Робота вико­

нувалась в ВРНС ІГМР НАНУ по плану пошукувача в рамках прог­

рам наукового супроводження ліквідації наслідків аварії на 

ЧАЕС. Основу роботи склали лабораторні дослідження 198(?-1993 

pp., що охоплюють визначення форм радіонуклідів більш, ніж в 

200 зразках грунтів і грунтових розрізів з зони відчуження 

та з-за її меж, для чого проведено біля 700 власних радіохі­

мічних аналізів 90Sr, а також г-спектрометричних визначень
1 'V?Cs та інших ї-випромінюючих радіонуклідів. Характеристики 

грунтів визначались в польових умовах sa їх положенням в 

елементарному ландшафті, а також їх речовинним складом на 

підставі лабораторних аналізів.

Наукова новизна: 1) уявлення формальної хімічної кіне­



тики використані для опису трансформації форм радіонуклідів 

в грунтовому покрові; 2) складений прогноз швидкості транс­

формації і умовно-рівноважного вмісту форм стронцію-90 і це­

зію- 137 в грунтах Київського Полісся на два десятиріччя піс­

ля аварії; 3) показана ефективність процесів іммобілізації 
цезію-137 в природній деконтамінації грунтів.

Практична цінність роботи обумовлена тим, що результати 

дослідження динаміки і кінетики трансформації фізико-хіміч- 

них форм радіонуклідів складають основу для прогнозу мігра­

ції та прийняття рішень для пом’якшення (ліквідації) наслід­

ків аварії на ЧАЕС. Одержані числові значення констант мобі­

лізації і іммобілізації 90Sr і 137Cs для основних типів 

грунтів дозволяють: 1) характеризувати територію за вмістом

міграційних форм радіонуклідів в грунтах для прогнозу їх 

міграції; 2) встановлювати залежність від часу коефіцієнтів 

переходу радіонуклідів в наземні рослини; 3) оцінювати кіль­

кість 90Sr, що вимивається з оводненої частини ПТЛРВ за умо­

ви підняття рівня грунтових вод.

Основні положения, що захищаються:

1. Трансформація форм знаходження радіонуклідів твердо- 

фазних випадінь ЧАЕС представлена процесами мобілізації, ім­

мобілізації, ремобілізації з утворенням мобільних і консер­

вативних форм, зміна вмісту яких в грунті визначається кіне­

тикою послідовних реакцій.

2. Іммобілізація цезію-137 являється домінуючим проце­

сом природної деконтамінації грунту.
3. Надходження стронцію-90 в грунтові води з оводненої 

частини поховань радіоактивних речовин, що розміщені на те­

риторії зони відчуження, лімітується швидкістю його мобілі­

зації .
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Апробація роботи. Основні положення роботи доповідались 

на І науково-технічному семінарі з основних результатів лік­

відації наслідків аварії на Чорнобильській АЕС (м.Чорнобиль, 
1988), науково-технічному семінарі "Експериментальні дослід­

ження і прогноз міграції в зоні аерації та підземних водах" 

(м.Зелений, Московської обл.,1988), Всесоюзній нараді "Прин­

ципи і методи ландшафтно-геохімічних досліджень міграції ра­

діонуклідів" (м.Суздаль, 1989), III Всесоюзному і IV Міжна­

родному симпозиумах "Ізотопи в гідросфері" (м.Каунас, 1989 і 

м.П’ятигорськ, 1993).

Публікації. По темі дисертації опубліковано 16 друкова­

них робіт, в тому числі монографія.

Об'єм і структура роботи. Дисертація складається з шес­

ти глав, вступу і заключения; загальний об'єм складає 

сторінок машинописного тексту, що включають 28 іллюстрацій, 

52 таблиці. Список літератури включає 82 найменування.

Автор висловлює щиру вдячність науковому керівнику ака­

деміку НАНУ Е.В.Соботовичу за всебічну допомогу та підтримку 

під час виконання роботи. Основні положення дисертації обго-
О

ворювались з доктором геол.-мін. наук Г.Н.Бондаренком, кан­

дидатами геол.-мін. наук Ю.О.Ольховиком і І.В.Садольком, 

кандидатом хім.наук Н.В.Головко, яким автор висловлює глибо­

ку вдячність. Експериментальні радіохімічні і радіометричні 

роботи виконувались у співдружності з співробітниками ВРНС 

ІГМР. Особливу вдячність автор виражає М.Г.Костюченку, 

Г.І.Сиротенку, В.І.Морозову, В.І.Власенку, К.І.Дренькало, 

Д.П.Курганській, 0.В.Морозовій.
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ЗМІСТ РОБОТИ

Глава 1. ДЕЯКІ ГЕОХІМІЧНІ ОСОБЛИВОСТІ ПОВЕДІНКИ 

ТЕХНОГЕННИХ РАДІОНУКЛІДІВ.

Радіоактивні продукти техногенного походження, надхо- 

дячи на земну поверхню, включаються в фізико-хімічні, біохі­

мічні та інші процеси, що протікають в грунтах. Між поведін­

кою радіонуклідів і стабільних ізотопів або аналогіє існують 

не тільки спільні закономірності, але й розбіжності, що обу­

мовлені як ультрамікроконцентраціями радіонуклідів із грунтах 

(10~8-10_12г/кг), так і відмінностями джерел їх надходження 
і часу взаємодії з грунтом. Поведінка техногенних радіонук­

лідів в значній мірі визначається станом і формами їх зна­
ходження в випадіннях.

Геохімічні особливості поведінки окремих радіонуклідів 
в навколишньому середовищі були вивчені до Чорнобильської 

катастрофи на прикладі глобальних радіоактивних випадінь, що 

утворились внаслідок випробувань ядерні зброї. Цьому присвя­

чені роботи Ф.І.Павлоцької, А.А.Мойсеева, М.І.Тимофеева-Ре- 

совського, Е.Б.Тюрюканової, Є.І.Бєлової, А.В.Ніколаєва та 

інших дослідників. Відмічено, що радіонукліди в глобальних 

випадіннях можуть знаходитись у розчинній та нерозчинній 

формах у різних співвідношеннях. В грунті відбуваються фізи­

ко-хімічні перетворення форм радіонуклідів, здійснюється їх 

міграція по грунтовому профілю, накопичення рослинністю. 

Швидкість міграції радіонуклідів по грунтовому профілю виз­

начається, з одного боку, їх індивідуальними хімічними влас­

тивостями, з іншого - фізико-хімічними і мінералогічними 

особливостями грунту.
Найбільшою рухливістю в грунтах відрізняється 90Sr. 

Поглинення його в грунтах в основному обумовлено іонним об-



міном. Для 137Cs характерне поглинення мінеральною частиною 

грунтів, він включається в кристалічні гратки глинистих мі­
нералів. Істотний вплив на міграційну вдатність радіонуклі­

дів справляє органічна речовина грунтів.

На території Київського Полісся найбільш розповсюджені 

дерново-підзолисті, торфово-болотні грунти і низинні торфя­

ники. Дерново-підзолисті грунти слабо гумусовані, переважно 

безкарбонатні, часто мають підвищену кислотність грунтового 

розчину, яка зменшується з глибиною. Поглинений комплекс не­

великий і слабо насичений основами. Підвищена кислотність 

поліських грунтів, дефіцит карбонатів, а також неізотопних 

аналогів 137Cs і 90Sr - калію і кальцію, сприяють залученню 

цих радіонуклідів в біологічні цикли.

Глава 2. ОБ’ЄКТИ І МЕТОДИ ДОСЛІДЖЕННЯ.

Виходячи з завдань дослідження були визначені форми 

знаходження радіонуклідів 90Sr, 137Cs, 134Cs, 106Ru, 144Ce в 

зразках грунтів, репрезентативність яких забезпечувалась 

урахуванням характеру і щільності забруднення, польовою 

ідентифікацією елементарного ландшафту та фаціальної 'одно­

рідності грунту на ділянці відбору зразків.

Для визначення форм знаходження радіонуклідів в грун­

тах використовувались методи, що базуються на селективному 

вилуговуванні при послідовній обробці грунтів розчинами різ­

ного складу. Водорозчинні форми радіонуклідів були виділені 

обробкою грунтів дистильованою водою, обмінні - ЇМ розчином 

ацетату амонію. Вилуговування проводили при співвідношенні 
твердої і рідкої фаз, що дорівнювало 1:5, в м’яких умовах - 

при кімнатній температурі, без інтенсивного перемішування.

Для радіохімічного визначення 90Sr в зразках грунтіВі

-  5 -



-  б -

забруднених чорнобильськими випадіннями, розклад попередньо 

прожарених зразків проводили при нагріванні концентрованою 

HNO3, що є окисником. При обробці їх 6н. НСІ, що використо­

вувалась для виділення 90Sr з глобальних випадіннь, повного 

переходу 90Sr в розчин не відбувається. Методика радіохіміч­

ного визначення вмісту 90Sr включала в себе: 1) відокремлен­

ня накопиченого дочірнього 90Y за допомогою двократного 

осадження У(0Н)з безкарбонатним амміаком, у якості співосад- 

жувача використовували Fe (3+); 2) накопичення 90У; 3) осад­

ження Y(ОН)з спільно з Fe(0H)3. В-Активність виділенного 

осаду гідроксидів вимірювали на приладі КРК-1-01. Активність 

90Sr розраховували за активністю 90У з урахуванням часу на­

копичення. Вихід 90У контролювали ваговим методом, 90Sr - 

атомно-абсорбційним методом на спектрофотометрі С-114.

Визначення активності ї-випромінюючих радіонуклідів 

проводили за допомогою аналізатора АИ-1024-95 з напівпровід­

никовим детектором типу ДГДК.

Глава 3. ХАРАКТЕРИСТИКА РАДІОНУКЛІДНОГО ЗАБРУДНЕННЯ 

СЕРЕДОВИЩА ВНАСЛІДОК АВАРІЇ НА ЧАЕС.

В результаті катастрофи на Чорнобильській АЕС в навко­

лишнє середовище надійшло понад 80 радіонуклідів з періодом 

напіврозпаду, що перевищує п’ять годин, які мали сумарну ак­

тивність 1,9*1018 Бк. Вони потрапили на земну поверхню у 

складі твердофазних радіоактивних випадінь (дисперговані 

пальне, конструкційні матеріали, графіт та ін.), або у виг­

ляді продуктів конденсації летючих радіон'/клідів. На всіх 

забруднених територіях у більшій чи меншій мірі присутні 

обидві форми радіоактивних випадінь. У межах зони відчуження 

основна частина активності зв’язана з паливними частками.



Радіоактивне забруднення природних розчинів, а також 

харчових ланцюгів, відбувається внаслідок надходження в них 

радіонуклідів, що вивільнюються з твердофазних випадінь 

("гарячих часток") шляхом вилуговування та розчинення матри­

ці. Інформацію про фізико-хімічну стійкість гарячих часток в 

навколишньому середовищі можна одержати в результаті експе­

риментів по вилугованню радіонуклідів з індивідуальних гаря­

чих часток з відомим радіонуклідним та речовинним складом. 

Для цього були відібрані найбільш радіоактивні екземпляри, 

розроблена мікрорадіохімічна методика.

Для дослідження була використана вибірка часток з грун­

ту Рудого лісу. Візуально вони представляли собою агрегати 

утворень різноманітної природи, в які були вкраплені раді­

оактивні частинки. Радіонуклідний склад більшості часток 

відповідав такому опроміненого пального, виявлені також 

частки, збагачені 144Се, сумами 144Се + 106Ru, 144Се +

137Cs, 106Ru + 134-137Cs. При обробці дистильованою водою 

вилуговувалось і десорбувалось 0 - 7,3% 144Се, 5,3 - 33%

106Ru, 5,45-15% 134Cs, 1,9-12,6% 137Cs. Співвідношення об'­

ємів рідкої та твердої фаз при цьому було досить високим 

(Т:Р — 1:104), тому одержані результати давали уявлення про 

перехід радіонуклідів в рідку фазу при дії атмосферних оса­

дів на гарячі частки. При наступному контакті часток з ЇМ 

розчином ацетату амонію в рідку фазу переважно переходив 

137Cs. В розчин бн.НСІ надходило в середньому 16% 144Се, 43% 

106Ru і 29% 137Cs. В дослідах по обробці зразків грунтів 

царською горілкою в розчині виявлялося до 100% 144Се, в се­

редньому 31%. 106Ru і 68% 137Cs.

Завдяки стійкості до дії природних розчинів гарячі 

частки лімітували темпи накопичення мобільних форм радіонук-
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лідів в забруднених грунтах, мулах і таким чином в перші мі­

сяці після аварії стримували надходження радіонуклідів в по­

верхневі та підземні води, в біотичні ланцюги.

Глава 4. ФОРМИ ЗНАХОДЖЕННЯ І ВЕРТИКАЛЬНА МІГРАЦІЯ 

РАДІОНУКЛІДІВ В ГРУНТАХ В ПЕРШІ МІСЯЦІ ПІСЛЯ АВАРІЇ.

Для дослідження поведінки і міграції радіонуклідів в 

грунтах було вивчено вертикальний розподіл форм знаходження 

радіонуклідів в грунтах, що контрастно відрізняються ба ти­

пом радіоактивного забруднення (паливне і конденсаційне).

Розподіл радіонуклідів паливних випадінь по грунтовому 

профілю через 6-7 місяців після аварії було близьким до ло­

гарифмічної залежності від глибини шару, ва виключенням по­

верхневого (0-1 см) та нижніх горизонтів. Понад 80% радіоак­

тивності в супіщаному грунті було зосереджено в шарі 0-1 см, 

понад 90% - в шарі 0-2 см. В шарі 0-1 см торфового Грунту 

знаходилось біля 70% активності. Відсутніоть значимого фрак­

ціонування радіонуклідів паливних випадінь по мірі заглиб­

лення при зменшенні загальної активності з глибиною на 3 по­

рядки вказувало на переважаюче вертикальне переміщений ак­

тивності у складі твердої фази. Лесиваж був підтверджений та­

кож модельними колонковими експериментами. Міграція радіо­

нуклідів у водорозчинній формі мала підлегле значення. Част­

ка водорозчинних 137Cs і 106Ru в верхніх шарах грунту (від 

0-1 до 4-5 см) складала, відповідно, 0,01-0,6 і 0,2-1,0% від 

загального їх вмісту в грунті. Вміст водорозчинних форм 90Sr 

було істотно вищим - на порядок порівняно & 106Ru і на два 

порядки порівняно з 137Cs в поверхневому шарі грунту.

У вертикальній міграції конденсаційних випадінь в грун­

тах водорозчинні форми радіонуклідів грали більш суттєву
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роль. У верхньому шарі грунту (0-2 см) знаходилось від 2 до 

5% водорозчинного 90Sr, 1-3% 106Ru, 0,4-0,8% 137Cs. В шарах 

грунту, що знаходяться нижче 5 см, частка водорозчинного 

90Sr досягала 45-80%, 106Ru 20-50%, 137Cs 5-10%.

Глава 5. ДИНАМІКА І КІНЕТИКА ТРАНСФОРМАЦІЇ ФОРМ 

ЗНАХОДЖЕННЯ РАДІОНУКЛІДІВ В ГРУНТАХ.

5.1. Дослідження форм знаходження радіонуклідів в грун­

тах в різні періоди після аварії.

На нинішній час накопичені десятки визначень форм зна­

ходження радіонуклідів в різних типах грунтів на різному 

віддаленні від IV блоку ЧАЕС, які дозволили оцінити мігра­

ційну здатність радіонуклідів і динаміку її змін з 1986 р. 

дотепер. Виконано понад сто визначень форм знаходження раді­

онуклідів в грунтах. Результати включають два досить значних 

масива даних про співвідношення форм радіонуклідів в грун­

тах, відібраних одночасно. Один 8 них представлений 44 зраз­

ками грунтів, відібраних за реперною сіткою в північному, 

західному і південному секторах 30-км зони ЧАЕС 8 шару 0-5 

см череэ 1,5 року після аварії, другий був одержаний Ё ре­

зультаті визначення форм радіонуклідів в пошарових зразках 

13 вертикальних грунтових розрізів, відібраних в червні 1992 

р. в північному секторі 30-км зони ЧАЕС. Зіставлення даних 

про форми знаходження радіонуклідів в грунтах за різні роки 

поставарійного періоду (Табл. 1) свідчить про те, що харак­

тер зміни вмісту мобільних форм (водорозчинних і обмінних) 

радіонуклідів за роки, що минули, залежав як від індивіду­

альних властивостей радіонуклідів, так і від властивостей 

грунту. Так, вміст обмінних форм 90Sr в дерново-підзолистих 

грунтах постійно збільшується з часом, залишаючись майже
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незмінним в торфових грунтах. Обмінні форми 137Cs в грунтах 

досягли максимуму в 1987 р., потім відбувалось зниження їх 

вмісту.
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Таблиця 1.
Вміст водорозчинних і обмінних форм цезію-137 і 

стронцію-90 в грунтах зони відчуження, %.
1
1 Рік
1 відбору 
Іпроб

Джерело
даних

1 137CS 
і

і
90

1
Зг 1

і
Іводорозч.
1

обмінні Іводорозч.
і 1 
1 обмінні 1 
1 11

1 Дерново
1

підзолисті грунти
1 1
1 1

11986 Наші дані 1 0,13 (2) 0,57(2) 1 0,74 (2) 1 4,1 (2)1
[1] 1 1,85 (2) 8,75 (2) 1 1

11987 Наші дані 1 0,43(37) 9,5(37) 1 5,0(34) |20,2(35)|
[2] 1 0,56(5) 9,2 (5) 1 0,35(12) |19,3(12)|
[1] 1 0,61(7) 4,0 (7) 1 1

11988 [1] 1 0,35 (3) 1,2 (3) 1 1
11990 [1] 1 0,39 (3) 4,2 (3) 1 1
11991 Наш дані 1 0,14 4,7 1 2,1 1 35 1
11992 Наші дані 1 0,58 (9) 2,7(7) 1 7,0(9) 1 59(9) 1

1 Торфові грунти 1 1
11987 Наші дані 1 0,32 (9) 8,0(9) 1 4,2 (7) 1 23,2(7)|

[2] 1 1 3,85 (2) 1 27,3(2)|
11988 СІ] 1 0,7 (3) 1,3 (3) 1 1
11989 Ш 1 1., 2 (3) 6,6 (3) 1 1
11990 [1] 1 0,055(2) 0,7 (2) 1 1
11991 Наші дані 1 0,036 0,47 1 0,69 1 7,5 1
11992
і

Наші дані
......

1 0,31 (3) 
1

0,68(3) 1 2,7 (4) 
1

1 21,4(3)1
1 . . .  ...... - J

Примітка: в дужках дана кількість проб;
[1] А.С.Кривохатский и др.,1991; [2] А.В.Коноплев и др.,1988.

Переважний вміст 90Sr в обмінній формі і початкове 

зростання частки обмінних форм ld7Cs у перші два роки після 

аварії з подальшим зменшенням їх вмісту свідчить про те, що 

вначна частина радіонуклідів покинула твердофазні частки, що



зазнають руйнування, і у відповідності зі своїми хімічними 

властивостями включилася в процеси вторинного перерозподілу 

між мобільними і консервативними формами.

5.2. Кінетика утворення мобільних форм радіонуклідів.

Зміна структури забруднення грунтів визначається стій­

кістю твердофазних радіоактивних часток в грунтах, переходом 

радіонуклідів в міграційні форми з індивідуальними геохіміч­

ними особливостями поведінки відповідних елементів. Сукуп­

ність процесів взаємоперетворень форм радіонуклідів можна 

навести у вигляді схеми:
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W
І 4
І І 
♦ І
Е

-> F ( 1)

Ао - Ат + W + Е + F (2)

де: Ао - загальна активність радіонукліду; Ат, W, Е, F 

- частки радіонукліду, відповідно, у складі паливних часток, 

у водорозчинній, обмінній і незворотно поглиненій (фіксова­
ній) формах.

Кінетичні закономірності трансформації радіоактивного 

забруднювача в грунтовому покрові можуть бути встановлені 

виходячи з принципової можливості додержання фундаментальних 

фізико-хімічних законів у природних пористих середовищах 
(донні відклади, грунти, водонасичені породи), а також на 
підставі ряду припущень:

- реакції перетворень протікають в елементарному об’ємі 

гетерогенної грунтової системи, яка вважається закритою;

- хімічні та фізико-хімічні макрохарактеристики грунто-



вого горизонту представлені безліччю рівноцінних елементар­
них реакційних об’ємів;

- закономірності трансформації забруднювача, одержані 

для елементарного реакційного об’єму, що має певні фізи- 

ко-хімічні характеристики, можуть бути розповсюджені на дану 

грунтову фацію (тип грунтів).

Водорозчинні та обмінні форми між якими підтримується 

динамічна рівновага, складають категорію мобільних. Тому на­

ведену вище загальну схему трансформації форм радіонуклідів 

можна спростити:

кі кг
Ат ---- > М ---- > F (3)

де М - мобільна форма радіонукліду, ki, kz ~ константи 
швидкості мобілізації і іммобілізації.

За цією схемою кожен нуклід, що міститься в твердофаз- 

ній частинці, повинен трансформуватись у мобільную форму і 

тільки потім може перейти в іммобілізовану форму. Така схема 

трансформацій являє собою послідовні реакції, в яких мобіль­

ні форми являються проміжним продуктом. Для послідовних хі­

мічних реакцій існує рішення системи дифференційних рівнянь, 

які описують кожну 8 стадій послідовних перетворень. Вико­

ристовуючи ці рішення, одержимо такі вирази для активності 

радіонуклідів у вихідній, мобільній та фіксованій формах: 

-kit
а - аое (4)

к\ -kit -kzt
лі -  а о --------  (е - е ) (5)

kz~ к і
кі -kzt kz -kit

f - ao(l + ----- e -------- e ) (6)
kz- ki kz- ki

З урахуванням радіоактивного розпаду вираз для визна­

чення вмісту мобільних форм приймає вигляд:
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- \ t  k \  - k i t  - k z t
m - aoe ------ (e - e ) (7)

kz- ki

Якщо kz — > 0, тобто процес іммобілізації практично не 
відбувається, вираз для мобільних форм спрощується:

- U  - k - i t
т - аое (1 - е ) (8)

Аналіз кінетичних залежностей вмісту мобільних форм 

радіонуклідів від часу свідчить про те. що в результаті кон­

куренції процесів виносу радіонуклідів із часток та не- 

обмінного поглиненя, радіоактивного розпаду вміст мобільних 

форм (ш) спочатку зростає, досягає максимуму за рівності 

швидкостей мобілізації і іммобілізації, потім спадає. Вміст 

фіксованих форм (f) поступово зростає з часом. При збільшен­

ні співвідношення констант kz і вменшується максимальна 

концентрація мобільної форми радіонукліду і скорочується час 
її досягнення.

Справедливість припущення про перший порядок реакцій 

трансформації перевірялась шляхом побудови графіку залежнос­

ті lntffbo/(moo- т)1 від часу (напівлогарифмічної анаморфо- 

зи). Для дерново-підзолистих грунтів експериментальні точки, 
що відповідають середнім величинам 8 великої кількості виз­

начень вмісту мобільних форм 90Sr у зразках, відібраних од­

ночасно, задовільно вклалися на -пряму в напівлогарифмічних 

координатах при moo" 0,95. За нахилом прямої у відповідності 

з рівнянням (8) визначили к\- 0,195 рік-1 - б,2*1СГ9 с-1. Це 

відповідає періоду напіввиведення радіонуклідів з часток 

3,55 року.

На рис. 1 1 2  суміщені кінетичні криві накопичення мо­

більних форм 90Sr і 137Cs в дерново-підзолистих грунтах і 

експериментальні дані. Середні величини констант кі і kz
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Рис. 1. Кінетичні криві накопичення мобільних форм 90Sr в 
дерново-підзолистих грунтах: 1- кі- 0.195, kz-0.02; 2 - к\-
0.12, kz- 0.02; 3 - кі- 0.30, kz- 0.02; *- наші дані; о- лі­
тературні дані.

-- - 1 — • - 2 —  - З

Рис. 2. Кінетичні криві накопичення мобільних форм 137Cs в 
дерново-підзолистих грунтах: 1- к\- 0.195, кг-1.7; 2 - Ici-
О. 195, kz- 1.0; 3 - к\- 0.195, kz- 2.7; *- наші дані; о- лі­
тературні дані.



трансформації форм 137Cs 1 90Sr в дерново-підзолистих і тор­

фових грунтах наведені в табл. 2.
Таблиця 2.

Середні значення констант швидкості мобілізації (к\) 
і іммобілізації (кг) 90Sr і 137Cs в грунтах
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Г — ....
1 Радіонуклід

1 ----
І Тип грунту 
1

Кі, рік-1
1 1 
1 kz. рік-1 1 
І 1

1 Зона відчуження
1 1
1 1

1 90Sr Ідерново-підзо- 1 1
1 листі 0,195 1 0,02 1

1 90Sr 1 торфові 0,31 1 0,32 1
1 137Cs 1 дерново-підзо- 1 1

1 листі 0,195 1 1,7 1
1 137Cs 1 торфові 

1
0,31 1 2.5 1 

1 1
1 Лютезький полігон

1 1

90Sr 1 дерново-підзо- 0,4 1 0,02 1
| 137Cs 
t

1 листі 
1

0,4 1 1,7 1
•і і

5.3. Форми знаходження 90Sr в похованнях радіоактивних 

відходів на території Рудого лісу.

Джерелом забруднення грунтових вод 90Sr на ділянках 

"Рудого лісу" являються поверхня грунту і радіоактивні від­

ходи в похованнях. Після 1987р. відмічено підняття рівня 

грунтових вод, внаслідок чого частина поховань виявилася 

підтопленою, що привело до підвищення вмісту 90Sr в грунто­

вих водах.
На відміну від процесу трансформації форм радіонуклідів 

в незайманих грунтах (Схема 1) обмін між мобільними формами 

в оводненій частині поховання являється незворотним проце­

сом: завдяки конвективному виносу водорозчинної форми за ме­

жі поховання при фільтрації грунтових вод через поровий



простір зворотний в незайманих грунтах і зоні аерації процес 

W «* Е зсувається в бік утворення водорозчинної форми. Тоді 

схему трансформації форм 90Sr в оводненій частині поховання 

можна представити у вигляді:
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і

кі
А і --- >

W —  
ї І 
I fcW І 
І І 
Е І

(9)

де Аі - частина активності 90Sr, що підлягає мобілізації, кі

- константа мобілізації, kw - константа перетворення обмін­
но- сорбованих форм 90Sr у водорозчинні.

За межі траншеї виноситься водорозчинна форма W, що ут­

ворюється за двома реакціями: внаслідок мобілізації радіо­

нуклідів з твердої фаги і десорбції з обмінних форм.

Аі--- > W

kw
Е --- > W

(Ю)

(11)

Інтегральна форма рівнянь для активності а і w у проце­

сі утворення водорозчинних форм із твердофазних випадінь має 
вигляд:

-kit
а - аое (12)

-kit
V - ао(1 - е ) (13)

Аналогічно для процесу утворення водорозчинних форм з 
обмінних:

-kwt
С - Сое

-kwt
w - co(l - e )

(14)

(15)



де a, w, с - активність 90Sr, відповідно, у складі твердої 

фази, у водорозчинній та обмінній формах, t - час, що минув 

після аварії, х - тривалість оводнения.

Викладений варіант кінетичної моделі трансформації форм 

90Sr в оводненому грунті використаний для розрахунку виносу 

90Sr з поховання N 14 ПТЛРВ "Рудий ліс". За даними розподілу 

форм знаходження 90Sr по вертикальному розрізу, що охоплює 

оводнені частини цієї траншеї і ті, що не зазнали оводнення, 

можна встановити величини граничних активностей на початок 

оводнення і на час відбору зразків грунту: Co - 39,2%, с -

13%, *0 - 6,57% w - 0,29%. На момент відбору зразків час, що 

минув після аварії t складав 6,2 року, тривалість оводнення 

t - 2,5 року. За таких умов кі - 3,12*10~9 с-1, ку - 

1,40*10-8 с_1. Одержана величина константи швидкості мобілі­
зації 90Sr в похованні вдвічі менша, ніж середнє значення 

тієї ж константи для незайманих грунтів зони відчуження 

(6,2*10-9 с-1), що свідчить про більш низькі темпи деструк­

ції паливних часток в похованих грунтах порівняно з незайма­

ними грунтами.

Обчислені кінетичні параметри трансформації дозволяють 

розрахувати, что за час оводнення поховання N 14 трансформу­

валось у водорозчинну форму і винесено за межі траншеї біля 

40% 90Sr, що знаходиться нижче рівня грунтових вод, що підт­

верджується даними про забруднення грунтових вод за межами 
поховання.

Глава 6. РОЛЬ ПРОЦЕСІВ ІММОБІЛІЗАЦІЇ В ПРИРОДНІЙ 

РЕАБІЛІТАЦІЇ ЗАБРУДНЕНИХ ТЕРИТОРІЙ.

Природна реабілітація забруднених територій являється 

наслідком деконтамінації грунтів, що супроводжується змен-

Ім. в 7 Стр л Г "
І А Я  України
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шенням надходження забруднювача в біоту. Основним фактором 

природної реабілітації територій, забруднених радіоактивними 

випадіннями, вважається радіоактивний розпад, що відбуваєть­

ся самочинно у відповідності з ядерно-фізичними властивостя­

ми кожного радіонукліду. Він являється єдиним процесом, що 

приводить до повного виключення радіонуклідів з біосфери. 

Міграційні процеси (поверхневий змив і низхідна міграція) 

приводять до перерозподілу радіонуклідів, сприяючи деконта- 

мінації грунтів елювіальних ландшафтів. Оскільки кореневе 

надходження радіонуклідів в рослини визначається не валовою 

концентрацією радіонукліду в грунті, а вмістом його мобіль­

них форм, в якості фактора природної деконтамінації грунто­

вого покрову можна розглядати також процес іммобілізації, що 

приводить до зменшення вмісту мобільних форм радіонуклідів.

Викликає інтерес з’ясування кількісного вкладу рівних 

механізмів природної деконтамінації грунтового покрову. 

Оцінку ступеня самоочистки грунтового покрову від радіонук­

лідів за рахунок поверхневого стоку можна провести за ре­

зультатами спостережень виносу 90Sr в річкову систему Прип'­

яті і Дніпра. Самоочистка територій України і Бєларусі від 

90Sr за рахунок поверхневого стоку складала в середньому бі­

ля 0,5% щорічно, крім першого післяаварійного року. Щорічний 

винос 137Cs складає не більше 0,1%. При збереженні таких 

темпів поверхневого виносу радіонуклідів період напіввиве- 

дення 90Sr з грунтового покрову склав би 100 років, 137Cs - 

500 років. Проте, спостерігається тенденція зменшення по­

верхневого виносу радіонуклідів з часом, і це дозволяє при­

пустити, що періоди напіввиведення 90Sr і 137Cs за рахунок 

поверхневого змиву виявляться або порівняними з часом життя 

них нуклідів, або набагато перевищать його. Це підтверджу-
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ється дослідом багаторічного вивчення наслідків Киштимської 

аварі'і в Заураллі, який показав, що поверхневий винос 90Sr в 

річкову систему, що складав у перші 5-10 років біля 0,2% за 
рік, з плином часу скоротився до 0,05% за рік.

Дослідження розподілу 137Cs по вертикальним грунтовим 

розрізам показали, що низхідна міграція його помітно упо­

вільнюється з часом. Так, середня швидкість переміщення 

центру запасу 137Cs у перші два-три роки після аварії скла­

дала 0,5 см/рік, а по даним 90-х років її можна оцінити в

0,2 см/рік. В такому разі мінімальний час напіввиведення 

137Cs із 5-сантиметрового шару грунту складе 25 років. При 

цьому середня швидкість низхідної міграції водорозчинного 

137Cs в дерново-підзолистих грунтах в 3,2 раза перевищує 

швидкість міграції 137Cs в цілому, тобто в нинішній час міг­
рація зобов’язана в основному мобільним формам, вміст яких 

невеликий і має тенденцію до зниження (Див. гл. 5).

Середня швидкість вертикальної міграції 90Sr вища (0,4 

см/рік), що пояснюється значним вмістом його мобільних форм 

в грунтах. Період напіввиведення 90Sr із 5-сантиметрового 

шару можна оцінити в 12,5 років. Половина 90Sr була вилучена 

з 5-см шару дерново-підзолистого грунту в зоні Киштимської 

аварії за 7 років, з вилугованих чорноземів за 19 років.

Оскільки іммобілізовані форми радіонуклідів являються 

кінцевим продуктом послідовних процесів трансформації, їхній 

вміст безперервно зростає з часом. Згідно з кінетичним рів­

нянням накопичення фіксованих форм (6), період напіввиведен­

ня 137Cs із доступного для рослин стану, тобто зв’язування 

50% його в фіксовану форму в дерново-підзолистих грунтах 

складає 4 роки. Процес іммобілізації 90Sr в дерново-підзо- 

листих грунтах виявлений слабо, тому для достовірної оцінки
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лого кількісного вкладу в деконтамінацію грунтів потрібні 

більш тривалі спостереження.
Зіставлення періодів напіввиведення 137Cs і 90Sr з дос­

тупного для рослин стану (Табл. 3) показує, що найбільший 

вклад в загальний процес деконтамінації дерново-підзолистих 

грунтів вносить іммобілізація 137Cs.

Таблиця 3. 
Періоди напіввиведення 137Cs і 90Sr з 
доступного для рослин стану, років

1 1 
1 Процес 1 
1 1

137Cs 1 
і

90Sr
і

1 1 
1 Поверхневий сток 1

......... 1
>500 1 >100

1 Низхідна міграція | 50 1 25
1 Іммобілізація 1 4 1
1 Радіоактивний розпаді 
і—  '____  і

ЗО І 
.....  і

29
і

ВИСНОВКИ

1. Відносна стійкість твердофазних випадінь ЧАЕС до дії 

природних ровчинів лімітує темпи накопичення рухливих форм 

радіонуклідів в забруднених грунтах і, таким чином, в перші 

місяці після аварії стримує надходження радіонуклідів в по­
верхневі та підземні води.

2. Розроблена кінетична модель трансформації форм зна­

ходження радіонуклідів, яка представлена послідовними проце­

сами мобілізації, іммобілізації, ремобілізації з утворенням 

мобільних і консервативних форм у відповідності з кінетикою 

послідовних реакцій І порядку. За усередненими даними вмісту 

мобільних форм у різні роки після аварії обчислені константи 

швидкості процесів мобілізації та іммобілізації і складений 

прогноз зміни співвідношень форм радіонуклідів у грунтах 80-



ни відчуження на 20 років.
3. Сумарна активність водорозчинної та обмінної форм 

радіонукліду в грунтах, забруднених твердофазними радіоак­

тивними випадіннями, змінюється з часом в процесі трансфор­

мації форм нукліду та радіоактивного розпаду, зазнаючи пері­

оду росту і падіння. Максимальний вміст мобільних форм 137Cs 

аварійного викиду досягається через 1.5-2 роки після інци­

денту, 90Sr - через 6-10 років в залежності від типу грунтів 

та віддаленності від ЧАЕС.

4. За результатами вивчення форм знаходження радіонук­

лідів в пунктах поховання у зоні відчуження ЧАЕС одержані 

величини константи утворення водорозчинних і обмінних форм 

90Sr в природно-техногенних умовах ПТЛРВ і оцінений винос 

90Sr в грунтові води з оводненої частини поховання. За 2,5 

роки оводнення траншеї N 14 ПТЛРВ "Рудий ліс" винесено в 

грунтові води біля 40Х 90Sr, що містився в оводненій части­

ні. Вимивання водорозчинних та зменшення частки обмінних 

форм радіонуклідів в оводнених похованнях лімітується швид­

кістю мобілізації радіонуклідів.

5. Час переходу 50% 137Cs в фіксовані форми, що не зас­

воюються наземною рослинністю, в дерново-підзолистих грунтах 

зони відчуження складає 4 роки, що на один-два порядки менше 

періодів напіввиведення нуклідів із грунтів за рахунок їх 

міграції. Тому іммобілізацію 137Cs можна вважати основним 

фактором деконтамінації грунтів забруднених територій.
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КОНОНЕНКО Л.В. Формы нахождения радионуклидов чернобыльских 
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Защищаются 16 научных работ, в которых изложены резуль­

таты экспериментального исследования физико-химических форм 

радионуклидов в почвах, загрязненных аварийными выпадениями 

ЧАЭС. Разработана кинетическая модель трансформации форм на­

хождения радионуклидов, которая представлена последователь­

ными процессами мобилизации, иммобилизации, ремобилизации с 

образованием мобильных и консервативных форм в соответствии 

с кинетикой последовательных реакций I порядка, определены 

константы уравнений трансформации. Установлено, что иммоби­

лизация радионуклидов в почвах является важным фактором ес­

тественной деконтаминации почвенного покрова.

Китові слова: радіонукліди, форми знаходження, транс­

формація, мобілізація, іммобілізація, кінетика.



KONONENKO L.V. Forms of Occurrence of Raionuclides of 

Chernobyl Fallout and their Transformation in Soils of 
Ukrainian Polesssye.

Kandidat degree dissertation on speciality 04.00.02 

geochemistry, Institute of Geochemistry, Mineralogy and Ore 

Formation, Ukrainian National Academy of Sciences, Kiev,1995.

16 scientific works, stating the results of experimental 

investigation of physico-chemical forms of occurrence of 

radionuclides in soils, contaminated with Chernobyl NPP 

accidental fallouts are defended. The kinetic model of 

transformation of forms of occurrence of radionuclides, 

which is presented by sequential processes of mobilization, 

immobilization, remobilization with formation of mobile and 

conservative forms in accordance with kinetics of sequential 

reactions of I order is worked out. The constants of equa­

tions of transformation are determined. Immobilization of 

radionuclides in soils is established to be an important 

factor of natural decontamination of soil cover.

Key words: radionuclides, forms of occurrence,

transformation, mobilization, immobilization, kinetics.
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