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ЗАГАЛЬНА ХАРАКТЕРИСТИКА РОБОТИ

Актуальність теми дослідження. Безпрецедентна катастро­

фа на Чорнобильській АЕС в 1986 році привела до радіоактив­

ного забруднення більшої частини України, Бі..арусі і ряду 

областей Росії. В навколишнє середовище надійшло більше 80 

радіонуклідів з періодом напіврозпаду більше п’яти годин су­

марною активністю і, 9-Ю18 Бк. З них найбільш нєбезпечт"іх у 

медикобіологічному відношенні радіонуклідів 1311 - 2,7-Ю17 

Бк, 137Cs - 3,7-1016Бк, 90Sr - 8,1-Ю15 Бк. Чорнобильська 

аварія супроводжувалася значним трансграничним переносом ак­

тивності. Забруднення зазнали ділянки території Польщі, Че- 

хо-Словакії, Фінляндії, Швеції. Загальна чисельність насе­

лення, яке зазнало опромінення 1311 складає 1,5 млн. чоло­

вік, з них 160 тис. дітей віком до 7 років.

Надходження в навколишнє середовище такої величезної 

кількості радіонуклідів не має аналогій у світовій практиці. 

Продукти Чорнобильського викиду різко відрізняються від гло­

бальних радіоактивних випадінь і мають деяку подібність де 

випадінь в результаті наземних атомних вибухів при низькому 

к.к.д. ядерного заряду. Не торкаючись проблем я.,ерної енер­

гетики, які виникли внаслідок аварії на Чорнобильській АЕС, 

можна впевнено стверджувати, що ключовою є визначення зако­

номірностей міграції радіонуклідів у грунтах, надходження їх 

у сільгосппродукти, грунтові і поверхневі води.

Мета роботи - вивчення головних факторів, які визнача­

ють міграційні процеси, форми знаходження і міграції продук­

тів поділу аварійного викиду ЧАЕС, їх трансформацію; прогно­

зування швидкості включення радіонуклідів у__й1ДР00НІИІДТПТХГ

харчові ланцюги.



Задачі досліджень:

1) розробка методичної бази для вивчення форм знаход­

ження і міграції радіонуклідів аварійного викиду ЧАЕС;

2) вивчення будови, складу і стану твердофазних носіїв 

активності, які містяться в грунтах;

3) вивчення водного вищолочування 137Cs и 90Sr з грун­

тів, які забруднені паливними частками;

4) вивчення механізму надходження радіонуклідів з час­

те* в поглинаючий комплекс грунту і оцінка швидкості цього 

процесу;

5) вивчення динаміки вищолочування водорозчинних форм 

продуктів поділу з грунтів;

6) виичення форм знаходження радіонуклідів у воді гід- 

росіті Київського водосховища.

Фактичний матеріал і методи досліджень. Для досліджень 

вибрано 4 грунти, забруднені переважно паливними частками, з 

найбільш характерними для району досліджень ландшафтно-гео­

хімічними характеристиками. Розроблено методи вивчення водо­

розчинних, органічних і неорганічних форм знаходження про­

дуктів поділу в грунтах і поверхневих водах. В процесі дос­

ліджень виконано біля 400 радіоспектрометричних, радіохіміч­

них і хімічних аналізів. Відібрано 37 мікроконгломератів га­

рячих часток, проведено їх аналіз методами т-спектрометрії і 

електронної мікроскопії. Досліджено 27 проб води гідросіті 

Київського водосховища. В роботі використано дані, отримані 

за участю Відділення металогенії ІГМР НАН України (вивчення 

будови гарячих часток), Українського відділення ВНДІПІІГГ і 

НВО "Прип’ять" (відбір проб). Польові і лабораторні дослід­

ження проводились 8а методиками, затвердженими відповідними
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відомчими інструкціями.

Наукова новизна. В результаті виконання досліджень з 

використанням методів радіохімії, геохімії і хімії грунтів 

розроблено оригінальні методики паралельного виділення водо­

розчинних форм радіонуклідів, які відповідають природним 

умовам їх формоутворення; розділення органічних і мінераль­

них форм радіонуклідів в грунтах, розділення основних мігра­

ційних форм радіонуклідів в поверхневих водах. Вивчено будо­

ву і склад твердофазних носіїв активності, які містяться в 

досліджених грунтах, проведено оцінку питомої кількості га­

рячих часток в грунтах. Вивчено кінетику накопичення мобіль­

них форм 137Cs і 90Sr за межами часток у поровому просторі 

грунту, розраховано константи швидкості дифузійного надход­

ження продуктів поділу з твердофазних носіїв активності в 

навколишнє середовище, оцінено коефіцієнти дифузії. Визначе­

но стадію, як̂, лімітує процеси водної міграції радіонуклі­

дів. Вивчено кінетику вищолочування розчинних форм 137Cs і 

90Sr, накопичених за межами носіїв активності, розраховано 

константи швидкості утворення водорозчинних форм. Отримано 

результати розподілу радіонуклідів в річковій воді між сус­

пендованими, розчиненими органічними і неорганічними речови­

нами; вивчено зміни співвідношення цих форм у часі.

Практична цінність. Отримані результати дозволяють 

прогнозувати швидкість дифузії 137Cs і 90Sr в твердофазних 

забрудненнях, в тому числі в техногенних умовах об’єкту "Ук­

риття"; утворення хімічних форм радіонуклідів,- в тому числі 

водорозчинних; надходження продуктів поділу у природні води 

і включення їх у геохімічні і харчові ланцюги.

Ці дані отримано в процесі виконання Державних програм,



затверджених Урядовою комісією і Президією НАН України "Га­

зон" (1986:, "Прогноз" (1987), "Букет" (1987), "Омега" 

(1S90-1991) і включено до 4 однойменних звітів. Результати 

використано також при розробці хімічної і високотемператур­

ної переробки грунтів, забруднених радіонуклідами внаслідок 

Чорнобильської катастрофи.

Основні положення, що захищаються.

1. Лімітуюче» стадією водної міграції радіонуклідів в 

перші роки після аварії є дифузія 137Cs і 90Sr в твердофаз- 

них носіях активності.

2. Трансформація обмінних форм 137Cs і 90Sr, накопиче­

них в грунтово-поглинаючому комплексі, в водорозчинні, від­

бувається на три порядки шгидше, ніж надходження з часток. 

Параметри утворення розчинних форм 137Cs і 90Sr залежать від 

типу грунту.

3. Співвідношення форм знаходження радіонуклідов в гід- 

росіті київського водосховища змінюється у часі із збільшен­

ням частки умовно розчинних форм.

Апробація роботи. Основні результати опубліковані в 20 

відкритих друкованих роботах. Вони доповідались на науко­

во-технічному семінарі "Експериментальні дослідження і прог­

ноз міграції радіонуклідів в зоні аерації і підземних водах 

(Зелений, 1988), Всесоюзній нараді (Обнінськ, 1989), І нау­

ково-технічному семінарі по основним результатам ліквідації 

наслідків аварії на ЧАЕС (Чорнобиль, 1989), IV Всесоюзній 

конференції "Ізотопи в гідросфері" (Каунас, 1989), Всесоюз­

ній нараді "Принципи і методи ландшафтно-геохімічних дослід­

жень міграції радіонуклідів" (Суздаль, 1989), IV Всесоюзній 

конференції sa програмою "АЕС-ВО" (Гомель, 1990).
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Структура 1 об'єм роботи. Дисертаційна робота склада­

ється з вступу, трьох глав і заключения, викладена на 142 

сторінках машинописного тексту, включає ЗО таблиць і 18 ма­

люнків. Список літератури включає 49 назв.

Автор щиро вдячний науковим керівникам академіку 

Е.В.Соботовичу і доктору геолого-мінералогічних наук 

Г.М.Бондаренко за всебічну допомогу і підтримку при виконан­

ні досліджень. Він висловлює глибоку подяку кандидату геоло­

го-мінералогічних наук С.П.Ольштинськсму, співробітнику від­

ділу геохімії трансуранових елементів Л.В.Кононенко, доктору 

геолого-мінералогічних наук В.П.Семененко, кандидатам геоло­

го-мінералогічних наук Ю.О.Ольховику, І.В.Садолько,

В.В.Скворцову, О.В.Пушкарьову, кандидату хімічних наук

Н.В.Головко за консультації, поради і критичні зауваження 

при обговоренні роботи. Велику допомогу при отриманні аналі­

тичних результатів надали професор А.А.Вальтер, співробітни­

ки НВО "Прип’ять" Є.П.Скоробогатько, B.C.Морозов, співробіт­

ники ВРНС ІГМР НАН України К.І.Дренькало, В.I.Власенко,

О-В.Морозова, М.Г.Костюченко. Всім 1м автор висловлює глибо­

ку подяку.
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ЗМІСТ РОБОТИ

Глава 1. ТЕХНОГЕННІ РАДІОНУКЛІДИ І.ЇХ МІГРАЦІЯ 

В УМОВАХ ПЕДОГЕНЕЗУ

Основними факторами, які визначають міграцію радіонук­

лідних забруднень у грунтах є форми їх надходження і ланд- 

шафтно-гео..і,..ічні умови середовища.

OciiJBHoio відміною між радіонуклідами глобальних і Чор­

нобильських випадінь є фазовий склад викиду. Радіоактивність 

грунтів ближньо'і зони Чорнобильської АЕС в значній мірі виз­

начається випадінням т.з. паливних часток, які являють собою 

фрагментоване паливо різного ступеню дисперсності, палив- 

но-графітоЕі конгломерати, паливо, вкраплене в матриці конс­

трукційних матеріалів. Радіонуклідний склад паливних часток 

відповідає т кому опроміненого палива. Крім ядерного палива 

у н<_іколишнє .середовище надійшли конденсати різного складу і 
*

летючі продукти поділу. Розподіл паливних і конденсаційних 

випадінь по території вельми нерівномірний. Якщо на відда­

ленні 5-7 км від ЧАЕС в грунтах переважають паливні забруд­

нення, то на більшій відстані від джерела можна, говорити 

тільки про тенденцію зростання конденсаційної компоненти з 

відстанню.

Територія промплощадки і 30-км зони ЧАЕС приурочена до 

Поліського класу’ландшафтів і відноситься до ендемічної про­

вінції. Дерново-підзолисті грунти згймають біля 49% терито­

рії зони, дернові і лугові - до 34%, болотні - 10%. По даним 

доаварійних досліджень розподіл 90Sr і 137Cs в поліських 

грунтах корелює з юзподілом неізотопних аналогів і типо- 

морфних елементів.



Глава 2. МЕТОДИ ДОСЛІДЖЕННЯ ФОРМ ЗНАХОДЖЕННЯ І МІГРАЦІЇ 

ПРОДУКТІВ ПОДІЛУ АВАРІЙНИХ ВИПАДІНЬ ЧАЕС

-  7 -

Основним методологічним принципом дослідження форм зна­

ходження і міграції радіонуклідів є розгляд сутності комп­

лексу аналітичних результатів з точки зору геохімії педоге­

незу. Виходячи з цього принципу автором розроблено ряд мето­

дик послідовного і паралельного витолочування грунтових 

проб.

Основну увагу приділено водорозчинним формам радіонук­

лідів. Порівняння кількості водорозчинних форм при зміні 

умов витолочування дозволяє визначити межі міграційної здат­

ності продуктів поділу, а результати експерименту в динаміч­

них умовах - визначити кінетичні параметри утворення водо­

розчинних форм, а також процесу накопичення радіонуклідів за 

межами носіїв активності (рис.1).

Схема послідовного розділення органічних 1 неорганічних 

форм знаходження радіонуклідів методом кислотно-лужної об­

робки подана на рис.2.

Рисунок 1. 
Схема ви­
ділення 
водороз­
чинних 
форм раді­
онуклідів 
в різних 
умовах ви­
толочуван­
ня.
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метод розділення розчинених органічних і неорганічних 

сполук в річковій воді заснований на сорбції мікрокількостей 

розчиненої органічної речовини на березовому активованому 

вугіллі з наступною екстракцією органічними розчинниками.

Глава 3. ВИВЧЕННЯ ПРОЦЕСІВ ВОДНОГО ВИЩОЛОЧУВАННЯ 

РАДІОНУКЛІДІВ З ГРУНТІВ І ФОРМ ЇХ МІГРАЦІЇ У РІЧКОВІЙ ВОДІ

Для досліджень вибрано чотири проби грунту, найбільш 

показні для району досліджень - дерново-слабопідзолистий 

глегватий супісчаний (270/3-1), дерновий опідзолений супіс- 

чаний (270/3-2), торф’яно-болотний на воднольодникових відк-



ладах (270/3-3), відібрані в зоні акумуляції за азимутом 

270° на відстані біля 3 км від ЧАЕС, і дерновий глибокий 

глеєвий глинисто-пісчаний (350/5), відібраний на лівобереж­

ній заплаві р.Прип’ять за азимутом 350° на відстані біля 5 

км від станції в зоні сильного змиву під час гавені з акуму­

ляцією в староріччях. З 1986 року грунти зберігалися у по­

вітряно* сухому стані.

Досліджено радіонуклідний і фазовий склад гарячих час­

ток, які містяться в грунтах. По співвідношенню вмісту раді­

онуклідів в грунтах і частках визначена питома кількість ос­

танніх, яка складає (2...14)-103 часток на кілограм грунту. 

Вивчення співвідношення 144Ce/137Cs показало, що в грунтах 

воно відповідає паливному (10...13), а в частках значно під­

вищено (до 600) (в перерахунку на 26.04.86). Це свідчить про 

"вивільнення" 137Cs з часток в повітряно-сухих зразках.

Електронно-мікроскопічні дослідження часток показали, 

що всі вони мають мікроконгломеративну будову. Безпосередньо 

носіями активності є суттєво ураноЕі або уран-графітові 

частки, які складаються 8 окислів урану з домівками ураніні­

ту розміром 1...80 мкм. Переважний розмір твердофазних носі­

їв активності 1...3 мкм.

Експерименти з водного вищолочування поьітряно-сухих 

зразків показали, що в статичних умовах у водну фазу перехо­

дить (0,12...1,3)Z 137Cs і (0,89...5,5)2 90Sr, в екстремаль­

них - (0,26... і ,9)Z 137Cs і (1,1...13)Z 90Sr, в динамічних •• 

(0,31...3,1)2 137Cs і (16...27)2 90Sr, що дозволяє побудува­

ти ряд: статичні < екстремальні < динамічні. Співвідношення

твердої і рідкої фаз у статичних умовах складало 1:5, в екс­

тремальних - 1:2000, в динамічних - 1:150...1:950; трива-
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лість експерименту відповідно 8,6-Ю4, 3,6-Ю5, 8,5-106 се­

кунд. Це дозволяє зробити висновок про часову залежність ви­

толочування радіонуклідів з повітряно-сухих грунтів.

По зростанню кількості радіонуклідів, які переходять в 

рідку *>азу в статичних і динамічних умовах, можна побудувати 

ряд: 144Се < 137Cs < ±06Ru < 90Sr. При обробці в екстремаль­

них умовах в цьому ряду спостерігається інвесія 137Cs і 

106Ru. Результати свідчать по більш високу рухливість 134Cs 

в порівнянні з 137Cs, що пояснюється різністю джерел і шля­

хів утворення цих нуклідів.

Загальна схема формоутворення радіонуклідів в грунтах, 

встановлена Г.М.Бондаренко, описує сукупність процесів над­

ходження продуктів поділу з часток (/tT) з утворенням водо- 

роз’ чнних (W) і обмінних (£) форм, які надалі переходять в 

фіксований стан (Я):

- 10 -

При експериментальному вищолочуванні водорозчинних форм 

з грунту напрямок рівноважних процесів змінюється і уявля­

ється наступним чином:

Твердофазні
носії

активності
— >

Водорозчинні
форми < кг

Обмінні
форми

де ’'і и кг - константи швидкості накопичення водорозчинних 

форм радіонуклідів в грунтах за рахунок трансформації твер- 

дофазних випадінь і обмінних форм відповідно.

Результати чотирирічного експерименту а витолочування 

радіонуклідів з грунтів, які зберігалися у повітряно-сухому 

стані, показали, що кількості 137Cs l90Sr, які переходять до
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водної фази, зростають на протязі року в 2-5 разів.

Для уточнення цих даних наважку повітряно-сухого грунту 

обробляли в апараті Сокслєта дистильованою водою 7 разів на 

протязі року. Перший результат відкидали і фіксували час. 

Результати експерименту подано в табл. 1.

Таблиця 1.

Динаміка витолочування радіонуклідів з грунтів в екстре­

мальних умовах з однієї наважки грунту, Z

Тип
грунту

Дерново-слабопід­
золистий глеюватий 
супісчаний 270/3-1

Дерновий опідзо- 
ленний супісчаний 

270/3-2

Торф’яно-болотний
270/3-3

Час,

х10бС
137Cs 90Sr 137CS 90Sr 137СЗ 90Sr

4,3 0,26 2.1 0.20 2.7 0,25 3.1

10 0,66 3.7 1,1 4,0 1.1 5,2

15 0,96 4.4 1,8 5,1 2.3 7,0

19 1.3 5,9 2.2 8,1 2.8 8,9

28,5 1.5 9,1 2,5 10,1 3,6 14,5

33 1,7 10 2.7 12 3.7 16

кі.С-1 6.3-Ю"10 3.3-10'9 9.7-10"10 4,0-Ю"9 1.2-10"9 5,3-Ю'9

Т1/2.С 1.1-109 2,1-Ю8 7,1-Ю8 1,7-Ю8 5.8-Ю8 1,3-Ю8

kisr/
kies 5,2 4,1 4,4

Достатньо загальний підхід до фізико-математичного опи­

сання накопичення радіонуклідів за мерами твердофазних носі­

їв активності базується на застосуванні рівняння формальної 

кінетики для незворотнього процесу: N - No(l - e~kt). де k

- константа швидкості накопичення речовини, пов'язана з пе­

ріодом напіввиведення її з твердої фази співвідношенням: k - 

1п2/Т\/2. Заданий в експериментальних умовах напрямок проце-



су втолочування визначає правомірність застосування рівнян­

ня формальної кінетики для апроксимації результатів, яку 

проводили за методом найменших квадратів: в логарифмічних

координатах знаходили значення к\ и Г1/2 (табл. 1). На про­

тязі 20-30 років після аварії 50% l37Cs буде знаходитися за 

межами твердофазних носіїв активності. Половина 90Sr надійш­

ла з часток у грунт на протязі 1990-1993 pp. (4-6,5 років 

після аварії). Прогноз надходження радіонуклідів з носіїв 

активності до грунту поданий на рисунку 3.

Рисунок 3. Прогноз над­

ходження 137Cs (1) і 90Sr 

(2) з часток в грунти 

ближньої зони ЧАЭС. На осі 

абсцис відкладено час в 

в роках, на осі ординат - 

кількість радіонукліда, 

який надійшов до грунту, Z.
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Константи швидкості накопичення водорозчинних форм 

137Cs в повітряно-сухих грунтах знаходяться в межах 

(6,3.. .12) -1СГ10 С-1, 90Sr - (3,3.. .5,3)-1СГ9 с-1 і не зале­

жать від типу грунту. Відношення Кьнстант швидкості накопи­

чення 90Sr 1 137Cs складав 4,1...5,2 і також не залежить від 

типу грунту. Враховуючи умови експерименту, накопичення ра­

діонуклідів ва межаі..л носіїв активності пояснюється твердо- 

фазною дифузією. Відносна кількість (г) витолоченого з сфе-
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ричної частки радіонукліда визначається за формулою: 

т - і - 6/nzL(exp(~n2nzD t/ r ) )/ n z , 

де г - радіус частки, D - коефіцієнт дифузії радіонукліда в 

товщі частки, t - час витолочування. Порівняння з рівнянням 

формальної кінетики для незворотнього процесу дозволяє зро­

бити висновок: кі - D/r2 . Оціночні коефіцієнти дифузії для

часток, розміром 2 мкм складають для 137Cs 

(2,5...4,8)-10"17, для 90Sr - (1,3...2,1)-ІО'17 см2/с.

Таким чином фізичний зміст fci - константа швидкості 

твердофазної дифузії радіонуклідів в паливних частках ава­

рійного викиду ЧАЕС.

Результати витолочування повітряно-сухих грунтів в ди­

намічних умовах показали, що при промиванні грунту дистиль­

ованою водою на протязі 3-3,5 місяців до рідкої фази перехо­

дить до 37. 137Cs і 27Z 90Sr, що відповідає кількості обмін­

них форм радіонуклідів в досліджених грунтах. За цей час 

продифундувало з твердофазних носіїв активності біля 0,12 

137Cs і 4.7. 90Sr. Отже, дані колоночних експериментів інтерп­

ретуються як витолочування продуктів поділу із запасів об­

мінних форм, , накопичених у грунті. Апроксимація результатів 

витолочування за ріенянням кінетики І порядку дозволяє роз­

рахувати константи швидкості трансформації обмінних форм 

137Cs і 90Sr в водорозчинні (кг). Для цього за 100Х прийма­

ється загальна кількість обмінних форм, визначених шляхом 

обробки грунту 0,1N ацетатом амонію (Wo) (табл. 2).

Відповідність розрахункових даних експериментальним ре­

зультатам показана на рис. 4-5.

Незважаючи на різні запаси мобільних форм в досліджених 

грунтах, швидкості їх еивєдєння можуть бути рівними. Наприк-



• I

- 14 -

Таблиця 2

Константи швидкості трансформації обмінних форм Cs-137 і 

Sr-90 в водорозчинні в різних грунтах.

N точки 
спосте­
реження

CS-137 Sr-90 кг(Sr-90)

N0,7. кг. с-1 No,* кг. с'1 кг(Cs-i37)

270/3-1 0,35 4,3-Ю"7 17,0
01отНГ--
со 2,0

270/3-2 3,2 4,2-Ю-7 26,0 1,9-Ю'6 4,5

27U/3-3 0,45 1.8-10-6 27,0 1,0-10"6 0,55

ЗЬО/5 0,71 1,3-Ю'6 27,0 4,5-Ю"7 0,35

Рисунок 4. Водне витолочування 137Cs з грунтів в дина­

мічних умовах. На осі абсцис відкладено час, хЮ5 с, на осі 

ординат - ступінь витолочування радіонукліда, Z від загаль­

ного вмісту в грунті. Суцільною лінією показано розрахункові 

криві.

лад, кг 137Cs для дерново-підзолистих грунтів (дерново-сла­

бопідзолистий глеюватиі. супісчаний і дерновий опідзолений 

супісчаний) рівні, хоча запаси обмінних форм радіонукліда
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Рисунок 5. Водне витолочування 90Sr з грунтів в дина­

мічних умовах. На осі абсцис відкладено час, хІО5 с, на осі 

ординат - ступінь витолочування радіонукліда, Z від загаль­

ного вмісту в грунті. Суцільною лінією показано розрахункові 

криві.

(No) різняться на порядок (табл.2). кг 137Cs в торф’яно-бо­

лотному і оглеєєному грунтах з підвищеним вмістом органічних 

речовин майже в 5 разів вища, ніж в дерново-підзолистих. 

Швидкість переходу 137Cs в водорозчинні форми з цих грунтів 

в 2...З рази вища, ніж 90Sr. Відповідно зростає небезпека 

переходу 137Cs в рослинність. За даними Б.С.Пристера (1994) 

на торф'яних грунтах накопичення 137Cs злаковим травостоєм в 

8,1 разів більше, ніж на мінеральних.

Максимальна з визначених кг 90Sr - в дерново-опідзоле- 

ному супісчаному грунті, вдвоє менша - в торф’яно-болотному, 

мінімальна - в оглеєному грунті із заплави. Константи швид­

кості трансформації обмінних форм радіонуклідів в водороз-



чинні в значній мірі залежать від фізико-хімічних властивос­

тей грунту. Це проявляється навіть при експериментах з - по­

вітряно-сухими грунтами. Так, в грунтах, збагачених органіч­

ними речовинами (торф’яно-болотний і заплавний грунти), ут­

ворення водорозчинних форм 90Sr відбувається в декілька ра­

зів повільніше, ніж 137Cs (табл.2).

Швидкість трансформації обмінних форм 137Cs і 90Sr в 

водорозчинні на три порядки вища, ніж швидкість дифузії ра­

діонуклідів в твердофазних носіях активності.

Константи швидкості мобілізації 90Sr і 137Cs, розрахо­

вані Л.В.Кононенко (1994), длр торф’яно-болотних і дерно­

во-підзолистих грунтів ближньої зони ЧАЕС складають 

(6,1.. .9,8,-Ю"9 с-1, що в межах порядку відповідає констан­

там швидкості дифузії радіонуклідів в твердофазних носіях 

активності (табл.З).

Швидкість мобілізації 137Cs в дерново-підзолистих і 

торф’яно-болотних грунтах ближньої зони ЧАЕС в 7,6-8,1 разів 

вшпд, ніж швидкість дифузії в твердофазних носіях активнос­

ті, вивченої на повітряно-сухих зразках. Мобілізація 90Sr 

відбувається в 1,7-1,8 разів швидше, ніж дифузія. А швид­

кість утворення водорозчинних форм із запасів мобільних пе­

ревищує швидкість мобілізації на два порядки.

Такім чином, стадією, яка лімітує водну міграцію про­

дуктів поділу в грунтах ближньої зони ЧАЕС, забруднених па­

ливними частками, є дифузія 137Cs і 90Sr в твердофазных но­

сіях активності.

На протязі ряду років, починаючи з 1986р. автором вив- - 

чались форми знаходження продуктів поділу в пробах річкової 

во*,., акваторії Київського водосховища.
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Таблиця З

Константи швидкості процесів, які визначають міграцію 

радіонуклідів в дерново-підзолистих 1 торф’яно-боложих 

грунтах ближньої зони ЧАЕС, с-1.

-  1 7  -

Тип грунту Дерново-підзолистий Торф’яно-болотний

137Cs 90Sr 137Cs 90Sr

Константа
швидкості
дифузії

(6,3-9,7)-10"10 (3,3-4,0) •10"’9 1,2-Ю'9 5,3-Ю"9

Константа
швидкості
мобілізації

6,1-Ю"9 6 , 1 -10-9 9,8-Ю'9 9,8-Ю'9

Константа 
швидкості 
трансформа­
ції обмінних 
форм

4,3-Ю'7 (8,7-19)-10'7 1,8-іО-® 1,0-Ю"6

Влітку 1986 року активність води визначалася вмістом 

суспендованих форм радіонуклідів, за виключенням 131І, вияв­

леного тільки в умовно розчинній формі у складі розчиненої 

органічної речовини (ТОР) з характерним для фульвокислот 

ІЧ-спектром (табл.4). До 20Z летючих Ізотопів рутенію також 

приурочено до POP.

В місцях із слабкою течією (гирла річок і верхній б’єф 

водосховища) виявлено зростання кількості POP і зниження 

вмісту неорганічних речовин і розчиненого кисню при незмін­

ній кількості суспендованих речовин. Відповідно зростає 

(зменшується) вміст радіонуклідів у виділених формах.

Сучасний розподіл радіонуклідів в річковій воді в знач­

ній мірі змінився. За рахунок осідання радіоактивних сус­

пендованих речовин вміст продуктів поділу в воді водой­

ми- охолоджувача ЧАЕС зменшився майже на порядок. В той же 

час в пробах з водойм лівобережної заплави в значній чіпі

' ЛВБ ш . В. Стефани:-а 
АН України
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Таблиця 4.

Форми знаходження радіонуклідів в річковій воді в 1986 р.

Кіль­
кість
проб

Радіо­
нуклід

Питома 
актив­
ність , 
Бк/л

Розподіл радіонуклідів, Z

Суспендо­
вані ре­
човини

Фільтрат

Всьго POP* РНР**

7 l«Ge
1,1...4,1

<100 >0 >0 >0
2,1

7 144Се
0,9...8,2 93..<100 >0...6,6 >0...6,6

>0
2,7 98 2,2 2,2

7 103Ru
3,5...6.7 62...91 8,7...38 5,6...33 0,9...6,2

5,2 80 20 17 3,2

7 106Ru
1,2...5,6 75...95 4,9...23 3,2...23 >0...4,9

3.4 84 16 14 1,9

4 131 J
0,1...0.3

>0 <100 <100 >0
0,18

7 134Cs
1,9...3,4 92...96 3,8...7,8 2,6...5.6 >0.. .5,2

2.15 94 5.8 4.1 1.7

7 137CS
4,3...6,7 91...98 2,8...10 2.4...5,4 0,4...3,6

5,6 94 6.5 4.4 2,1

1 140La ЗО 88 11,5 11,2 0,3

2 95Nb 2.9;17,4 <100 >0 >0 >0

1 95Zr 15 <100 >0 >0 >0

*POP - розчинені органічні речовини.

**РНР - розчинені неорганічні речов'ини.

Примітка: в числівнику показані граничні значення, в 

знаменнику - середнє арифметичне.

зріс вміст 137Cs і 90Sr.

Змінилося також співвідношення форм. Якщо в 1 9 8 6  році 

радіоактивність води визначалася вмістом суспендованих форм,



то в наш час до 50Z 137Cs 1 до 95Z 90Sr знаходяться в умовно 

розчиненій формі (табл.5).

Таблиця 5.

Сучасний розподіл суспендованих і умовно розчинених 

форм Cs-137 1 Sr-90 в пробах води акваторії Київського во­

досховища.

- 19 -

Пори
року

Кіль­
кість
проб

Питома активність 
води, Бк/л

Співвідношення вмісту міграційних 
форм, Z

137CS 90Sr

137CS 90Sr суспенд. фільтратсуспенд. фільтрат

зима
1 3

> 0 . . . 3 2 0 , 9 . . . 4 3 8 > 0 . . . 7 8 1 5 . . < 1 0 0 > 0 . . . 1 8 8 2 . . < 1 0 0

9 , 6 7 6 44 5 6 4, 5 9 5 , 5

літо
3

2 . . . 6 , 4 2 2 . . . 1 3 0 2 6 . . . 9 4 6 . . . 7 4 0 , 6 . . . 7 0 ЗО...99

5 , 5 8 5 60 4 0 34 66

осінь
6

> 0 . . . 1 4 1...15 41..<100 21...59 2...56 44...98

3.4 6,7 68 32 16 84

Примітка: в числівнику показані граничні значення, в 

знаменнику - середнє арифметичне.

Співвідношення міграційних форм радіонуклідів в річко­

вій воді піддається також сезонним коливанням. В осінньо-зи- 

мовий період відбувається накопичення радіонуклідів в умовно 

розчиненій формі, а навесні і влітку - їх активне винесення 

повеневими водами.
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ВИСНОВКИ

1. Радіонуклідний склад гарячих часток, виділених з 

грунтів ближньої зони ЧАЕС, свідчить про їх переважно палив­

ну природу. Питома кількість паливних часток в грунтах скла­

дає (2... 14)-ю3 часток на кілограм грунту. Відбувається се­

лективне надходження 137Cs з часток у грунт в порівнянні з 

144Се. Ч, си являють собою мікроконгломерати шаруватої бу­

дови су тєво графітові, алюмосилікатні з вкрапленням урано­

вих локальних носіїв активності розміром (0,п...10) мкм.

2. Кількість водорозчинних форм радіонуклідів, які ви­

миваються з грунтів, в залежності від умов вищолочування 

зростає по ряду:

статичні < екстремальні < динамічні.

Кількість радіонуклідів, які вищолочуються з грунтів в 

статичних і динамічних умовах, зростає в ряду:

144Се < 137Cs < 106Ru < '90Sr."
4

При втолочуванні паро-водяною сумішшю в апараті Сокс- 

лета в цьому ряду спостерігається інверсія:

144Се < 106Ru < 137Cs < 90Sr.«В*---

В процесі вищолочування спостерігається фракціонування 

ізотопів 134Cs і 137Cs, що пов’язано з різними шляхами утво­

рення ізотопів, а також з відмінностями в топографії і фор­

мах знаходження продуктів поділу у матриці. Доступність 

134Cs для включення в біогеохімічні ланцюги вища, ніж 137Cs.

3. Лімітуючею стадією водної міграції 137Cs і 90Sr в 

грунтах ближньої еони ЧАЕС є надходження їх із часток в 

грунтовий поглинаючий комплекс. Накопичення водорозчинних 

форм радіонуклідів ~>а межами твердофазних носіїв активності 

в поровому просторі навколишнього середовища описується рів­



нянням кінетики І порядку:

N - N0(l-e~kt) ,

де к - константа швидкості твердофазно! дифузії радіонуклі­

дів в паливних частках. Розраховані на основі експеримен­

тальних даних константи швидкості дифузії складають для 

137Cs (6,3...12)-ІО-10 с_1, для 90Sr (3.3...5,3)-1СГ9 с'1. 

Швидкість надходження 90Sr із часток в грунтово-поглинаючий 

комплекс в 5 разів вища, ніж 137Cs.

4. Константи швидкості дифузії 137Cs і 90Sr в паливних 

частках не залежать від фізико-хімічних властивостей грунту. 

Основна кількість 90Sr (70...80)% і до 20% 137Cs в забрудне­

них грунтах ближньої зони ЧАЕС надійде в грунтово-поглинаю­

чий комплекс на протязі 10 років після аварії.

5. Радіонукліди, які надходять із паливних часток, 

включаються в геохімічні і харчові ланцюги. Отримані резуль­

тати дозволяють прогнозувати в середині 90-х років початок 

найбільш небезпечного періоду для включення 90Sr в біогеохі­

мічні ланцюги.

6. Інтерпретація експериментальних даних з точки зору

внутридифузійної кінетики витолочування дозволяє оцінити ко­

ефіцієнти дифузії радіонуклідів в паливних частках, шо скла­

дає для 137Cs (2,5...4,8)-10"17 см2/с, для 90Sr -

(1,3...2,1)-10'16 см2/с.

7. Отримані дані дозволяють прогнозувати поведінку ра­

діонуклідів в техногених обставинах об'єкту "Укриття". При 

підвищеній вологості об'єкту процеси дифузії в твердій фазі 

є стадією, яка визначає забруднення дренажних вод 137Cs і 

90Sr.

8. Іншим шляхом утворення водорозчинних форм продуктів
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поділу є трансформація обмінних форм 137Cs і 90Sr в водороз­

чинні. Константи швидкості цього процесу змінюються в межах 

(4,2...18)-ІСГ7 є " 1 і залежать бід типу грунту і фізико-хі- 

мічних властивостей грунтового поглинаючого комплексу. В 

дерново-підзолистих супісчаних грунтах швидкість трансформа­

ції обмінних форм 137Cs в водорозчинні в 2-4 рази нижча, ніж 

90Sr, а в оглеєнних и торф’яних різностях - в 2-3 рази вища, 

що визначає підвищену швидкість накопичення 137Cs рослинніс­

тю на торфовищах.

9. Вміст продуктів поділу в річковій воді акваторії Ки­

ївського водосховища з 1986 р. до наших часів змінився за 

рахунок осідання суспендованих форм і зростання умовно роз­

чинених. Якщо в 1986 р. вміст радіонуклідів в річковій воді 

визначався суспендованими формами, то на даний час до 60% 

137Cs і до 95% 90Sr знаходиться в умовно розчинених формах. 

Вміст розчинених і- суспендованих форм радіонуклідів в річко­

вій воді зазнає сезонних коливань.
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Защищаются 20 научных работ, в которых представлены ре­

зультаты изучения закономерностей образования водораствори­

мых форм 137Cs и 90Sr в почвах и форм их миграции в речной 

воде. Установлены пути и кинетические параметры образования 

водорастворимых форм продуктов деления в почвах, загрязнен­

ных топливными частицами. Стадией, лимитирующей процессы 

водной миграции, является твердофазная диффузия 137Cs и 90Sr 

в топливных частицах. По экспериментальным данным произведе­

на оценка коэффициентов диффузии. Определены кинетические 

параметры трансформации обменных форм продуктов деления в 

почвах в водорастворимые. Изучены формы нахождения продуктов 

деления в речной воде и их временные трансформации. Установ­

лено, что середина 90-х годов является началом наиболее
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опасного периода для включения 90Sr в геохимические и пище­

вые цепочки.

Клтові слова: продукти поділу, паливні частки, водо­

розчинні форми, витолочування, кінетика, дифузія.

DOLIN V.V. Mechanism of Formation of Water-Soluble 

Forms of Fission Products in the Soils of Chermobyl Excluzi- 

on Zone. Kandidat degree dissertation on speciality 04.00.02

- geochemistry. Institute of Geochemistry, Mineralogy and 

Ore Formation of National Academy of Scienes of Ukraine. 

Kyiv. 1995.

20 s ientific works presenting the results of resear­

ches of appropriates of 137Cs and 90Sr water-soluble forms 

formation in soils and forms of their migration in river wa­

ter are defended. The ways and kinetic parameters of fission 

products water-soluble forms formation in the soils contami­

nated with the fuel particles were determined. The limited 

stage of water migration is 137Cs and 90Sr solid-phase dif­

fusion in fuel particles. Diffusion koefficients estimation 

was worked out by the experimental data. Kinetic parametres 

of fission products exchenged forms transformation into 

water-soluble forms were worked out. The fission products 

forms of occurence in river water and their time transforma­

tion were researched. It was determined that the middle of 

90-th years is the beglning of the most dangerous period for 

90Sr including to geochemical and food chains.

Key words: fission products, fuel particles, water-so- 

lt-le forms, leaching, kinetic, diffusion.
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