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з
ЗАГАЛЬНА ХАРАКТЕРИСТИКА РОБОТИ.

Актуальність роботи. Унікальність аварії на 4-му блоці ЧАЭС 
полягає не тільки в масштабах забруднення місцевості та кількості викинутої 
активності, а також в тому, що радіоактивні елементи потрапили до 
навколишнього середовища, в основному, в складі диспсргмрованого ядерного 
палива - радіоактивних частках, одержавших назву “гарячі" частки.

На сьогоднішній день викид оцінюється 3.5% всієї кількості палива, що 
знаходилось в реакторі.

Всесторонне дослідження форм викинутого палива, їх стійкість в 
природньому середовищі та міграційна здатність важливі з багатьох причин. 
По - перше, паливна матриця є носієм багатьох довгоживучих радіонуклідів. 
Частки диспершрованого палива є потенційним вторинним джсі>слом 
забруднення середовища зони впливу ЧАЕС. По-друге, вивчення часгок 
палива може дати універсальну інформацію про процеси в аварійному реакторі 
як під час розвитку аварії, так і в наступний більш тривалий період. По- третє
- в багатьох пост- чорнобильських задачах необхідно застосовувати як вихідні 
дані розподіл гарячих часток по розмірам та активності : (1) вивчення та 
прогноз міграції радіонуклідів в водно- фунтових середовищах ; (2) 
ретроспективна реконструкція інгаляційних доз населення; (3) верифікація 
сценарієв розвитку аварії по даним фунтового картування дисперсного та 
радіонуклідного складів гарячих часток і т.д.

Частково відповіді на дані питання можугь дати дослідження форм та 
складу викинутих паливновмісткнх матеріалів (ПВМ), їх міграційні 
особливості та стійкість до трансформації в умовах природних водно-фунтових 
середовищ зони відчуження ЧАЕС.

Гарячі (радіоактивні) частки радіаційно небезпечі.і в двох основних 
аспектах :
1. радіобіологічний, визваний тим, що гарячі частки створюють навколо 
себе величезні потужності доз в локальному просторі';
2. в гарячих частках зосереджені практично всі викинуті трансуранові 
елементи та продукти ділення (крім РБҐ) і таким чином вони уявляють собою 
потужне потенційне джерело вторинного забруднення навколишнього 
середовища та надходження актинидів та продуктів ділення в ланцюжки
біоценозу.

Мета роботи: 1) вивчення локального просторового та профільного 
розподілу гарячих часток в фунті та донних відкладах зони впливу ЧАЕС; 2) 
оцінка дисперсних і радіонуклідних характеристик гарячих часток; 3) оцінка 
стійкості паливних часток в умовах водно-грунтових середовищ в часі; 4) 
оцінка основних механізмів міграції та їх параметрів для паливних форм 
викидів в зоні відчуження ЧАЕС; 5) відпрацювання методик локализації та 
ідентифікації гарячих радіоактивних часток в зразках зовнішньо!® 
середовища.

Для досягнення даних цілей вирішувались слідуючі задачі:
1. Відпрацювання методів регистрації та ідентифікації дисперсного та 
радіонуклідного складів гарячих часток в зразках грунту рентгеноірафічними
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матеріалами та реєстрації на тверцопльних трекових детекторах ядер (ТТДЯ) 
CR-39, LR-115, “Tactгас”. Автоматизація обробки радіографічних зоб|>ажснь 
та треків на твердотільньїх трекових детекторах.
2. Дослідження форм випадінь, дисперсною та радіонуклідного складів 
гарячих часток в фунтах ближньої зони ЧАЕС.
3. Дослідження процессіо механічного руйнування та селективного 
вилуговування радіонуклідів з гарячих часток в часі.
4. Дослідження профільного розподілу гарячих часток в часі та порівнянім 
з інтегральним профільннм розподілом радіоактивності.
5. Оцінка та моделювання процесів міграції радіонуклідів чорнобильських
випадінь в грунті.

Наукова новизна. Розроблені та відкалібровані методики 
локалізації тс ідентифікації гарячих часток Чорнобильської аварії в зразках 
грунтів та доних відкладів, шо дозволило вперше:

- провести дослідження дисперсного та радіонуклідного складів гарячих 
часток в фунтах та донних відкладах по всьому діапазону фракційного складу 
(от О.Імкм до 200-300мкм) для Північного та Західного слідів радіоактивних 
випадінь;

- дати кількісну оцінку співвідношення форм вішадінь радіоактивності, 
щільності поверхневою та профільного розподілу гарячих часток в заплавних 
масивах р. Прип’ять зони відчуження ЧАЕС ;

- запропонувати гіпотезу, превалювання міграції активності в складі 
гарячих часток по механізму механічного біо-перемішуяання в фунтах;

- оцінити параметри механічного механізму міграції часток ядерного 
палива в фунтових середовищах;

- оцінити парамефи трансформації часток ядерного палива в умовах 
природного середовища в часі;

- впровадити автоматизовані метоли обробки радіографічних образів 
гарячих часток на рентгенівській плівці;

Наукове та практичне значення.
(1) Результати досліджень дозволять оцінити внесок гарячих часток в 

формування вторинного забруднення водно-грунтових середовищ в часі.
(2) Використання методичних наробок, відпрацьованих пошукувачем, 

дозволять проводити оцінки розподілу форм випадінь радіоактивності в зоні 
відчуження ЧАЕС, проводити масові оцінки дисперсною та радіонуклідного 
складів гарячих часток в зразках фунтів, донних відкладів, аерозолей та 
органічних зразків.

3) Результати можуть бути використані для парамефізацн моделей 
відновлення процесів розпилення радіоактивних матеріалів внаслідок аварії, 
моделей фанспорту та міграції радіонуклідів з поверхневими водами і т. д..

(4) Давати прогнозні оцінки розповсюдження активності в водно- 
фунгових середовишах в залежності від розмірів та кількості гарячих часток, 
оіггнчізувати водоохоронні заходи в зоні впливу ЧАЕС.

5) По даним фунтового розподілу гарячих часток можно проводити 
рсірогиективне відновлення інгаляційних доз населення в початковий період 
ро;иитку аварії, відновлювати процеси проходження аварії, використовувати
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дані дисперсного розподілу гарячих часток для розрахунків вторинного 
забруднення приземного шару атмосфери і т. я..

Положення, які виносяться на захист:
1. оцінка структури, форм, щільності радіоактивного забруднення 

заплавних масивів р. Прип ’ять;
2. дослідження дисперсного та радіонуклідного складу “гарячих” 

(радіоактивних) часток основних слідів випадінь - Північного та Західного;
3. структура просторово - часового, профільного розподілу гарячих 

часток в груігтах заплавних ландшафтів;
4. методи ресстрації та ідентифікації дисперсного та радіонуклідного 

складів гарячих часток в зргзках грунту рентгенографічними матеріалами та 
реєстрації на твердотільних трекових детекторах ядер (ТТДЯ) CR-39, LR-115, 
“Tactrac”;

5. автоматизація обробки радіографічних зображень та трехів на 
твердотільних трекових детекторах;

6. використання даних профільного розподілу активності та гарячих
часток в часі для оцінки та моделювання процесів міграції радіонуклідів 
чорнобильсысих викидів а грунті- .

Апробація роботи.
Основні положення роботи докладені на:

1.всесоюзній нараді Принципи та методі: ландшафтно-геохімічних
досліджень міграції радіонуклідів”. (Суздаль, 1989г)
2.IV Конференції “Геохімічні шляхи міграції штучних радіонуклідів в 
біосфері”. Гомель, 1990)
3.V Конференції “Геохімічні шляхи міграції штучних радіонуклідів в біосфері’’ 
(Путино, 1991)
4. і Семінарі Радянського Відділення Міжнародного союзу радіоекологів 
“Радіоекологія та контрзаходи” (Київ, 1991)
5. Міжнародній конференції "Comparative Assessment of the Environmental 
impact of Radionuclides Released during Three Major Nuclear Accidents: Kyshtym, 
Windscale, Chemoby” (Люксембург, 1990)
5. Міжнародному симпозіумі радіоекологів “Chemical Speciation - Hot Particles” 
(Чехословакия, Зиоймо, 19S2r)
6. II Міжнародній конференції Solid State Nuclear Track Detectors. March 24- 
27, £-7-93-61, JINR (Dubna, 1992.)
7. П 'ітій  міжнародній науково-технічній конференції Чорнобиль - 96, 
“Підсумки 10 років робіт з ліквідації наслідків аварії на ЧАЕС” (Зелений
Мис, 1996)
8. Міжнародній конферешш “Десятиріччя аварії на Чорнобильській АЕС” 
(Мінськ, 3996)

І ' -
Публікація результатів дослідження. По темі дисертації 

опубліковані 16 робіт, в тому числі: в міжнародних виданнях - 9, і вітчизняних 
риданнях - 7.
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Структура та об”єм роботи. Дисертаційна робота викладена на 167 

сторінках та складається з вступу, огляду літератури, шести глав, висновків та 
переліку цитовано? літератури, включає 39 малюнків та 42 таблиці. Список 
літератури складається із 109 найменувань.

Основний зміст роботи
Проведено аналіз літературних джерел по напрацюванню і забрудненню 

навколишнього середовища радіоактивними аерозолям» при експлуатації ЛЕС 
в нормальному режимі, а також в аварійних ситуаціях; забруднення довкілля в 
результаті Чорнобильської аварії. Значна частина роботи присвячена вивченню 
структури та специфічних форм радіоактивних випадінь при аварії на ЧАЕС. 
Представлені розрахунки співвідношення паливної та паро газової компонент 
радіоактивного забруднення по таким основним слідам викидів як Північний 
та Західний.

Основна направленість роботи полягала в вивченні поведінки 
специфічних форм викидів активності Чорнобильської аварії - “гарячих” 
часток в оточуючому середовищі. Для цієї мсти зразки грунтів та донних 
відкладів відбирались на полігонах зазначених слідів забруднення з перевагою 
в загальній активності долі активності в складі “гарячих” часток. З 1989р. на 
полігонах Північного сліду було закладено 6 реперних майданчиків з різними 
типами фунтів, режимами зволоження та максимальним паливним характером 
забруднення. Для вирішення основних задач - трансформація паливних часток 
в умовах оточуючого середовиш^, та їх міграційна спроможність було набрано 
статистичний ряд у часі 1) зміна дисперсного складу “гарячих" часток; 2) 
розрахунок долі активності локалізованої в “гарячих” частках відносно до 
інтегрального забруднення зразка. Таким чином були зроблені оцінки 
коефіцієнтів трансформації та міграції “гарячих” часток в водно-грунтових 
середовищах.

Специфічні форми забруднення потребували відпрацювання відповідних 
методик реєстрації активності локалізованої в “гарячих" .частках. Крім 
традиційних спектрометричних та радіометричних приладі» в роботі були 
використані методики макрорадіографії для локалізації та ідентифікації 
радіоактивних часток по бета компоненті випромінювання, та реєстрація чисто 
паливних часток по альфа випромінюванню на твераотільних трекових 
детекторах ядер (ТТДЯ).

Крім експериментальних методик були відпрацьовані аналітичні методи 
апроксимації експсриментальник дисперсних гістограм розподілу “гарячих" 
чисток, а також розроблена і відпрацьована методика автоматизованої обробки 
радіоірафічних зображень “гарячих' часток. Це дозволило обробляти знімки з 
вмістом до 100-200 тис. часток на зразок.

Результати власних досліджень
Обладнання. Під час дослідження радіонуклідного складу “юрячих" 

часток в зразхах використовувались оригінальні методики реєстрації ня 
рентгенівській плівці РМ-В, РМ-ІИ РТ-І беї а-компоненті нипромінення 
та тяердотільних грекових детектої їх І R-115. ' R-'Ч по альфа-компонент 
вшіротнкнигши “гарячих" частої



7

Визначення складу та активності у-вмпроміиюючих нуклідів сім !юдил<х '. 
на нкзькофоновому спектрометрі “CANBERRA” з HFGe детектором та 
класним фоном менше 0.029Бк/>разок, а також-на спектрометрі “ORTEC” з 
HPGe і Nal(Tl). Особлива увага була приділена визначенню сумарної р- 
акткзності часток-Ац. З цією метою використовувався радіометр типу РКБ4- 
ІеМ, вміщений в свинцевий захист з товщиною стінок п”ять сантиметрів. 
Власний фон радіометра складає меньше 0.05 імп./сек..

Визначення радіонуклідних характеристик гарячих часток.
Прямі методи ««ділення та ідентіїфікаиії можуть застосовуватись 

тільки для часток з розмірами більше іО- l i  мкм . Том) методи радіоірафіТ та 
ТТДЯ t  едино можливі для всього діапазону дисперсності часток. Мінімхіьно 
легектована бета активність рентгенівської плівки складає 0.01-0.05Бк/част., 
а мінімально визначаєм и іі розмір О.Об-О.імкм. при експозпш 14 діб.

В якосгі детектора ииісористовунштсь Пліпка реіптепогмфічна типу 
РМ-В і РМ-1Н, з чутливістю відповідна S(.»j=800 і 5>о.и =750 і коефіцієнтом 
контрастності 2.5.

Активність часток в зразках визначалась по розмірам плям почорніння 
на радіографії. Залежність діаметру плями почорніння від сумарної» бета 
активності апроксимувалась степеневою функцією виду:

А (В  <7) = k D a (1)
де k - розмірна константа, залежна від тичу плівки та технології проявлення; 

а - лежить в межах віл 2 до 2.5.
Ізотопний склад паливних часток, сформувавших забруднення зони 

досліджень, та процентний внесок кожного нукліду в формування сумарної 
бета-активності представлені в табл. 1 по рокам (з 1987 по 1995рр.). Склад 
розраховувався з "базового" середнього складу по загрузці 4-го блоку ЧАЕС 
на 26.04.1986р., що відповідає складу опроміненого палива 4-5* групи 
тепловиділяючих збірок.

Як яидно з таблиці основний вклад в формування пятна почорніння на 
рентгенівській плівці, на 1995р, вносять два ізотопа: ,37Cs - 55% та ,0Sr-90Y - 
45%.

Парціальні вклади бета- випромінюючих осколочних нуклідів та сумарна 
питома активність реакторного палива по рокам

____________________  Таблиця І
Рік ........... А(Бк/Г[лр2)*10*

*>Sr 90у »*Rh >*Cs l37Cs Н4Се і+«рг 15(3
1987 1.15 1.18 2.5 0.52 1.90 6.30 г6.30 19.8
1988 1.14 1.17 1.79 - 1.82 4.10 4.10 13.7
1989 1.12 1.14 192 - 1.70 1.90 1.90 8.7
1990 1.08 1.11 0.45 - 1.50 0.68 0.68 5.5
1991 1.04 ! 1.07 0.40 - 1.41 0.15 0.15 4.1
1995 0.92 0.945 - - 1.14 - - 3.0



Визначення дисперсних параметрів паливних часток.
Масове кількісне визначення дисперсного складу радіоактивних часток 

проводилось розрахунковим шляхом. Гарячі частки припускались правильної 
сферичної форми з тільністю відповідною щільності палива UOj -|0.4г/см3 . 
Радіонуклідний склад відповідає складу опроміненого палива "середнього" по 
загрузці з глибиною вигорання 11-12 Мнт/доб.*кГао2. Розрахунок діаметра 
проводився з розрахованої питомої активності одного граму “середнього” 
опроміненого палива на момент аварії, по формулі:

Дет*)-— (2) т а»

де:- Aj - активність частки;
Ао - розрахована питома активнїсть Ігр. UO* на момент 

вимірювання;
р, - питома вага лвуокису урану.

Активність гарячих часток розраховувалась по розмірам пятен 
почорніння на радіографічних зображеннях з (1). Якщо підставити (1) в (2)
отрицаемо:

8

де: К*= К

DsacM-KM) “  K.’ Du>ia* О)

6 АГ
я р 0Л , -П-)

а*=а/3
■ Чиспові значення К* для діапазонів пятен O-O.Smm и 0.8мм та вище по 

рокам представлені в таблиці 2.
В розрахунках не враховувалась зміна розмірів часток диспергованого 

палива в результаті зміни стехеометричного співвідношення палива в 
післярсакториому «ідпалекні. Оцінки таких розрахунків показують, шо розмір 
розпилених часток палива може бути більше розрахованих на 30-40%. Реальні 
мікроскопічні дослідженім показують, т о  співвідношення прямих 
вимірювань та розраховані значення размірі» часток складає від 2 до 10. 
Такий діапазон можливий в силу ряду причин: це - агрегуванья паливних 
часток з неактивними частками; реально меиьшій питомій вазі доокислениї 
часток палива в післяреакторному від паленні і Т. п..

Метод макрорадюграфЯ.
Метод радіографії дозволяє:
- локалізувати та ідентифікувати активність розподілену, в зразку ■ 

складі гарячих часток по бстз-комлоненті випромінювання;
- розрахувати кількісний склад часток в зразку.
- дослідити розподіл часток по активності та дисперсному складу;
- оцінити талю активності, локалізовану с гарячих ча гка* відносно

інтегральної актиншчті в зразку.
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Таблиця 2

а*—0.42 а*=0.78
Рік діапазон пятен 0-0.8мм діапазон пятен >0.8мм
1987 2.08 2.21
1988 2.348 2.49
1989 2.72 2.89
1990 3.18 3.38
1991 3.51 3.73
!995 3.89 4.13

Метод мас ряд важливих переваг: висока роздільна здатність, можливість 
вивчення просторовою розподілу джерела випромінювання, довготривале 
зберігання зареєстрованих подій в вигляді зкритого зображення.

До основних недостатків аяторадіографії слід віднести: сильні коливання 
ч/іливості і роздільної здатності, зчитування та вимірювання великого об"єму 
візуальної інформації проводиться оператором, відсутня єдина стандартна 
методика авторадіоірафічних досліджень.

Проведення калібровки радіографічних матеріалів* по 
активності гарячих часток.

Залежність діаметра пятна почорніння d на авторадіограмі від активності 
часток А(і добре описується степеневою функцією зцду:

• А*= Kd“ , (4)

Показано, що в приміненні до “гарячих” часток Чорнобильської аварі7, 
апроксимація функцією A—Kd“ калібровочних даних лає можливість отримати 
похибку не гірше 25%.

Відбір “гарячих” часток для калібровки проводився з аерозолем, 
відібраних на тканину Псгрянова ФІ1П-15 за допомоіою фільтро- 
веніиляціиної установки “Тайфун” з потужністю біля ЗО 000 м’/добу. Для 
проведення калібровочних робіт були вибрані фільтри, відібрані 30.01.88г. та 
ll-13.03.95r в м. Припять, з концентрацією 137Cs вище середньомісячної в 5- 
10 разів.

Експериментальні дані апроксимувались степеневою функцією виду 
А=к<1" за допомогою пакета прикладних проірам статистичної обробки даних 
для ПЬВМ “STATGRAPHICS”. Результати обробки (калібровочні криві) 
приведені на мал і.

Отримані коефіцієнти апроксимації к та п для двох діапазонів розмірів: 
для області діаметрів авторадіографічних зображень меньше 0.8мм: 

w =  0.99 ± 0.22 
а = 1.27 і  0.25.

для діаметрів вище 0.8мм: 
к =1.16 ±0.10 
а  =  2.33 ±0.12.

Середні відхилення експериментальних даних від розрахункових склали
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меньше 15%.

Залежність діаметра . 
радіографічного зображення 

часток від їх активності

Бста-актіївність, Б к .'

Мал. 1 Кал і бровка залежності діаметра п”ятна почорніння від активності 
гарячих часток.

Альфа-радіографічний аналіз паливних часток за допомогою 
твердотільних трекових детекторів ядер (ТТДЯ).

Метол і»е€сті)ації альфа-компоненти випромінювання паливних часток 
на ТТДЯ використовувався в першу чергу для визначення розмірів часток по їх 
проекціях на площину детектора.

Метод реєстрації на ТТД Я заснований на реєстрації альф а-ком поненти  
випромінювання паливних часток і дозволяє:
-  проводите нерозрушаючий прямий контроль зразків без довготривалих 

трудо та матеріал оемких радіохімічних та спектрометричних вимірювань;
-  визначати просторову лохалізацпо активності в зразку;
-  ідентифікувати валовий та радіонуклідний склад ТУЕ в паливовмішуючих 

частках;
-  вивчати дисперсний склад радіоактивних часток як техногенного так і

природного походження;



Мал.2 Розрахунок розмірів паливних часток по вертикальним трекам на CR-39

-  Юа -
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-  проводити нкзькофонові вимірювання при паралельному експонуванні 
великої кількості зразків (МДА - 2*10-*5 Бк/см2 при місячній експозиції);

Визначення размірів та альфа аісгивності паливних часток.
Детектор LR-115-їі використовувався для попередньої ідентифікації 

альфа-рипрмінюючих часток, a CR-39 - дгя визначення дисперсного складу, 
дозової залежності та радіонуклідного складу.

Розмір частки розраховувався по вертикально входжуючим трекам (діго.
мал. 2):

і) розмір частки - в проекції на площину детектора - визначався по двох 
розмірах: D ,-  горизонтальне направлення (максимальний розмах
перпендикулярних треків) та D„ - вертикальне направлення (максимальний 
розмах перпендикулярних треків):

Активність гарячих часток розраховувалась з формули:

Л< Bq/gr) = -------- ------------ (5)
Д/ х Кла х —  П*

де: N - число треків «-частки на поверхні детектора від гарячої частки;
Л/ - час експозиції;

•It*}, - ефективно працююча товщина частки, рівна 1/2 пробігу о-частки;
d - розмір частки: тут вибрано максимальний діаметр.

Структура та форми радіоактивних опадів, сформувавших 
забруднення заплавних територій ближньої зони ЧАЭС

Зйомка району Краснянського старика (обстежувались зразки грунту та 
донних відкладів) показала, шо склад забруднення в даному районі в 
основному сформований паливною компонсіпою викиду. Співвідношення між 
плроі?зовоіо та паливною компонентами забруднення складає відповідно (I- 
15)% та (85-99)%. Вміст палива в грунтах, розрахований по питомій активності 
Се-144 складає від 2.5хІО*3 до 1.1x10° вагових процента [гр. палива/гр. зразка]. 
Для порівняння, викид на Південно-західному сліаі (с. Лубянка, с. Будз 
Воровичи), де переважте конденсаційна складова, ваговий склад забруднення 
складає від 8.7x10-* до 3.8х 10‘7 вагових процента.

По усередненим даним Із зразків реперних площадок на 1989-90рр. 
розрахунки співвідношень паливної і конденсаційної компонент викидів в 
районі Краснянського старика заплави р Прип'ять представлені в таблиці 3.

Таблиця З
Точка відбору Доля Cs в конденсаті (%) Доля Cs в паливі, (%)

площадка 1.2.4,5 1-2 98-99
ПДСШЯДКВ 3 (польдер) 9-1» 89-91
лон пі відклали, пл. 4 10-14 86-90

Динаміка форм розподілу активності п грунтах після віирії. 
За миэначсипяк:
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1. Паливна форма - локалізація активності в паливних частках.
2. Розподілена форма - активність в мобільній та фіксованій формах 

(випадіння ■ конденсаті та активність, яка на даний момент вийшла з 
поливних часток).

За десять років після аварії це співвідношення по цезію 
перерозподілилось, в середьому, по зоні відчуження як 60% до 40%. По 
стронцію 90 розподіл між локалізацією в частках та розподілом в рухливій 
формі на 1995р. ше більше зсунуто в сторону часток: 70% до 30%. Тут слід 
відмітити, шо ше з моменту аварії стронцій практично не фракціонував з 
палива і потрапив в оточуюче серсдовшце к складі паливних часток. В складі 
паливних часток викинуті в середовище і всі напрацьовані в реакторі 
трансуранові елементи (ТУЕ). Тому міграція гарячих часток в грунтах 
практично визначає міірині» таких основних біологічно шкідливих 
радіонуклідів як незій, стронцій та актиніди.

Для Північного сліду випадінь, де проводяться спостереження з 1989р., 
початкове співвідношений паливної та розподіленої форм складало в 
середньому 90% до 10% (по цезію) відповідно. На І595р. нижня оцінка 
активності по цезію, розподіленні в частках, складає 40-60%. Це повязано з 
тим, іцо дисперсний склад часток Північного напрямку відрізняється 
переважно тонкодисперсною фракцією палившім часток. 
Середньо геометричний діаметр по розподілу складає 1.0-1.5мкм. Крупні частки 
(більше як 15-20мкм) праюично не зустрічаються. Генетично частки 
Північного сліду викиду - в основному продукти горіння графіту (графітова 
сажа) з вкрапленими тонкодисперснимн паливними частками, з 
радіонуклідним складом відповідним складу опроміненкого палива 
'середнього" по «грудні на 26.04.86р.. На мал. З показана динаміка зміни 

співвідношення наливної та рухливої компонент по цезію 137 в грунтах 
заплави р. Припять по рокам після аварії.___ ___________________

Динаміка співвідношення CV137 в гтлшшіїх 
частках та розподіленій формах в грунтах 

Північного сліду випадінь.

Мал. З
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На Захілпому сліді викиду, де середній розмір часток більший (8-Т0мкм) 
доля активності в частках складає 80-90% :іа тралень 1995р.. При такому складі 
забруднення навіть на 10-й рік після аварії міграція активності в грунті 
визначається переносом “гарячих” часток. Частки Західного сліду - 
дисперговане ядерне паливо. Навіть на відстанях 20-30км. від ЧАЕС 
зустрічаються фрагменти палива розмірами 200-400мкм. Дисперсний та 
нуклідішй склад однорідний практично по всій довжині сліду; з відстанню 
зменьшусться тільки питома щільність викидів.

Міграція гарячих часток по профілю грунту.
Характерні епюри профільного розподілу інтегральної активності, 

кількості гарячих часток та активність локалізованої в складі гарячих часток 
по Північному сліду викиду предстаатені на мал. 4,5,6. Дані приведені на 
травень 1995р.. Колонка Рс_1суходольна ділянка, пісчапий грунт; Рс2 95 - 
аномально забруднена приурізна ділянка; Рс_3 - фунт водоразділу, 
зволожувана ділянка, торфяио-гучусішй фунт.

З епюр видно, шо розподіл часток по профілю фунту практично 
повторкіе розподіл інтегральної активності. Це гіідгверджуе припущення про 
міграцію активності п складі гарячих часток. 95% активності на !0-й рік після 
аварії юсереджено » верхніх 4-5см. На пісчапих фунтах активність менш 
рухлива (95% активності до Зсм.), в торфяно - гумусних фунтах відмічено 
розширення розподілу активності та часток (95% - до 5-6см.). і зміщення 
максимума активності по профілю на 10-й рік після аварії до 2-Зсм. В нижніх 
шарах фунту вимічається підвищення долі активності в розподіленій формі 
відносно знаходження в частках. Це можливо пояснити вимиванням частини 
рухливих 4юрм радіонуклідів в нижні горизонти, а проникнення самих часток 
в нижні горизонти меньш інтенсивне. Рухливі форми цєіія складають слідові 
кількості від інтегрально викинутої активності - 1-2%, але в нижніх слоях вони 
визначають активність юри юнгу

Дослідження дисперсного розподілу гарячих часток по слоям фунту 
показує, шо при абсолютному зменшенні кількості гарячих часток з глибиною 
(мал. 5) практично не змінюються параметри дисперсного розподілу часток - 
середньо геометричний розмір, мода по розподілу часток (мал 7). Цей факт при 
вивченні міграції радіонуклідів в фунтах при глобальних викидах не міг бути 
зафіксований, так чк не було характерних носіїв активності - паливних часток. 
В випадку чорнобильських форм випадінь, частки являються не тільки 
фасерами руху радіонуклідів, але й засобом, який дозволяє визначити 
основний механізм міграції активності в грунті.

8 донних відкладах замкнутих водойм заплави розподіл радіоактивних 
забруднень по профілю більш рівномірний Гарячі частки знайдені до 
горизонтів !0-!4см., шо ймовірно зв'язано з проносах'.і змучуяання то 
осалконакошічення штосів на дні. Дисперсний склад паливних часток більїт 
крупний (в і.3-1.5 раз), ніж на приурізних суходольних територіях. ІЦільнісг. 
забруднення іонних відкладів також 8 1.5-3.0 раза нижче ніж прилягаючії' 
територій. Це зв’язано з змивом начальних аерозольних викидів на приурія 
берегову лінію.
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Мал. 4. Розподіл активності 137Cs по проф ілю  грунту, в %.

Мал. 5. Розподіл часток по профілю фунту, в %.

Обговорення результатів.
Класичні уявлення про процеси міграції радіонуклідів в грунтових 

система* як днфузно-конвективний перенос в випадку Чорнобильських 
викидів мають ряд суттєвих розходжень з експериментальними результатами. 
Експериментальні дані показують, шо:

1. по профілю грунту з глубиною зменьшуїться кількість часток, але 
«лишаються постійними параметри дисперсного розподілу,

2. лисперсний склад гарячих часток постійний для різного фракційного 
складу ірунтових часток:

З пік максимальної чктивмосп та кількості часток по профілю зсунутий до 2-3 
w на Х-ІО-й рік після а «арії

Це лає підстапи вважати, шо основним механізмом профільної міфації 
ідіоактинмості в фунті с механічне перемішування дисперсного
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середовища гарячих часток в дисперсному середовищі грунту. В усякому 
випадку, цс основний фактор міграції за 10 років спостереження після аварії. 
Таке перемішування на цілинних фунтах можливе тільки біологічними 
об'єктами (черви, комахи, лічинки, польові миші і т.п.) та корневою системою 
рослинного покрову. Інтенсивність процесу перемішування максимальна в 
верхніх плодородии^ слоях найбільш густо заселсшшх біологічними об'єктами. 
Це підтверджується тим, шо горячі частки нижче 6-8 см не знайдені. Також, 
модель дифузнрго переносу не враховує факту, що гарячі чистки цупко 
агреговані з частками грунту і подальша міграція радіоактивності визначається 
процесами механічного переміщуванім груїггу._______ __________

Шар, см

Мал. 6. Вміст Cs-137 в частках по профілю фунту, в %.

Шар грунту, см

Мал. 7. Розподіл середньо геометричних розмірів часток 
по глибині фунту.
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Слід відмітити факт зміщення піку максимальної активності по профілю 
до 2-3 см, і розширення його на 8-10-й рік після аварії. Спостерігастьси 
активний промес вирівнювання активності, та частконе виведення з верхніх 
жити зосереджених слоїв, по глибині грунту. Викладені факти дозволяють 
припустити, uto найбільш інтенсивно міграція буде проходити тільки в верхніх 
жиггсзоссрсджених слоях і за період повного перемішування гумусного слою 
При цьому можливе часткове самоочищення верхніх слоїв за рахунок 
репродуктивного процесу відкладення біомаси.

Зміна дисперсного складу гарячих часток в часі незначна. За 8 років 
спостережень з 1989 по 1995р. вона складас 15-25%, а добавки до мобільних 
форм цезія і строиція не більше 5 и !5% відповідно Невеликий процент по 
цезію (при приблизно однаковому виході зі стронцієм) пояснюється 
вторинною сорбцією на мінералах грунгу і органічних частках. Тобто при 
розгляді профільної міграції активності за часовий проміжок після аварії 
паливну матрицю можна розглядати стійкою з точністю до 20-30% для 
трансурановій радіонуклідів і більшості продуктів ділення, і, якщо не 
враховувані міграцію слідових кількостей цезію і стронцію в рухливих форма:,, 
то основним носієм активності в грунтах будуть гарячі частки.

Швидкість міграції радіоактивності по профілю грунтів можна оцінити 
як міграцію 95%-го фронту' активності чи кількості гарячих часток. На мал. 8 
показане просуванім 95%-го фронту активності (часток) в грунтах Північного 
сліду викиду по роках після аварії. Процес переносу активності носить 
рівномірний характер по роках. Середня швидкість просування фронту 
активності: І) для пісчаного грунту <90% піску) - 3.2 мм/рік; 2) для 
торфово-гумусного фунту (90% органіки) - 4.4 мм/рік. Слід відмітити, що 
дан? інтенсивність nqieMiutyeanHis буде характерна для верхнього гумусно- 
вмішуючого шару, де відбувається бклурбаціг грунту. В ідеальному випадку 
активність в складі гарячих часток рівномірно розподілиться в верхньому 10- 
20см. шарі та буде працювати Як вторинне джерело на віддачу мобільних 
форм. В більш низьких горизонтах міграція, як видно, буде визначатися 
переносом мобільних форм радіонукліді».

Розуміння основних механізмів міграції активності в зоні аерації в 
випадку Чорнобильської аварії дозволить корінним чином відкоректуватк 
модельні підхід и до прогнозу грунтової міграції.

Основні висновки
1. Забруднення Північного сліду радіоактивних випадінь (найближчі 20- 

25км від ЧАЕС) сформовано в основному тонкодисперсними твердофазнимн 
паливними формами з початковим співвідношенням між парогазової, та 
паливної компонентами відповідно (1-15)% и (85-99)%. Середня щільність 
забруднення в районі Красня нського старика складає 150-300 Ки/км2 
(локально по Cs-I37 до 10 -20 тис. ІСи/км2)..

2. Вміст палива в грунтах (заплава р. Прмп”»ть - 8 км. від ЧАЕС) 
розраховані по питомій активності Сс-144 складає від 2.5«10'5 до l. lxlfr1 
вагових процента (ф. палива/ф. зразку).

3. Середніь геометричний розмір по дисперсному розподілу гарячих 
.«его* Птяічмогосліду -чладле І.5-1.бмкм поданим 1995г.. В 1991-1992іт ніг
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дорівнював >.0-1.Імкм.. Зміщення г> сторону більших розмірів по ршжвдяу 
вхаэус на розчинення дрібних фракцій часток за вказаний період часу.

Рис. 8. С с| ж д ііс  переміщення 95%-го фронту активності 
по профілю грунту зони відчуження ЧАЭС.

В абсолютних значеннях доля розчиненої дрібнодисперсної фракції часток 
складає 15-25% за 5-8 років.

4. В донних відкладах замкнутих водойм заплави розподіл радіоактивних 
речовин по профілю більш рівномірний. Гарячі частки виявляються до 
горизонтів і0-14см., шо ймовірно зв'язане з процесами змучування та 
осадконакопичення наносів на дні. Дисперсний склад паливних часток більш 
крупний (в 1.3-1.5 раз) ніж на ііриурізних суходільних територіях. Щільність 
забруднення донних відкладів також в !.5-3.0 рази нижче ніж на прилеглих 
територіях. Це пов'язано зі змивом первинних аерозольних викидів на 
приурізну берегову лінію.

5. Західний слід радіоактивних викидів зформований також в основному 
паливними формами зипалінь без накладення конденсаційних ми падінь по 
довжині сліду. Співвідношення конденсаційної га паливної компонент викидів 
в даному напрямку практично не змінюється т  відстані і складає 10-40% до 
60-90% відповідно.

6. Середній геометричний розмір часток по Західному сліду більший ніж 
на Північному і складає 8-іОмкм по всій доажині сліду (до границь зони - 
30км.). Крупні частки *0- ІООмкм. іустрічактся до 32км по Західному сліду.

7. За десять років після аварії співвідношення між паливною і 
розподіленою формами цезію в грунті перерозподілилося а середньому по зоні 
відчуження як 60% до 40%. По стронцію 90 розподіл між локалізацією в 
частках і розподілом в рухливій формі на 1995г. складає відповідно 70% до 
30%.

8. Швидкість трансформації часток (перерозподіл форм по цезію) для 
Північного сліду викиду вище ніж для Західного та складає, за дев'ять років 
після амарії, 40 до 30% відповідно.
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9. Розподіл часток по профілю грунту практично повторює розподіл 
інтегральної активності. Це підтверджує припущення про міграцію не 
вилуженої активності в складі гарячих часток. 97% активності на 9-й рік 
після аварії зосереджено в верхніх 4-5см. В нижніх шарах грунтів відмічається 
підвищення далі активності в розподіленій формі відносно вмісту в част .іх. 
Рухливі форми цезію складають незначні кількості віл інтегральної викинутої 
активності - 1-5%, але в нижніх шарах вони визначають активність горизонту.

10. Основним механізмом профільної міграції радіоактивності в rpjsm 
с механічне перемішування дисперсного середонища гарячих часто» в 
дисперсному середовищі грунту. Таке перемішування на цілинних участках 
грунту можливе тільки з результаті біотурбації (черв'яки, комахи, личинки, 
коренева система рослинного покрову і тл). Гарячі частки нижче 6-8 см. за 
станом на 1995р., не виявлені.

11. Середня швидкість просування фронту активності: 1) для пісчаного 
грунту (90% піску) - 3.2 мм/рік; 2) для торфяно-гумусного фунту (90% 
органіки) - 4.4 мм/рік.
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Защищается диссертационная работа, основные результаты которой 
опубликованы в 17 работах, которая содержит изложение экспериментальных 
материалов и расчетов по трансформации и миграции частиц ядерного 
топлива в условиях окружающей среды. Отработаны к откалиброваны 
методики авторадиографии и регистрации на ТТДЯ по локализации и 
идентификации радиоактивных частиц Чернобыльской аварии в образцах 
окружающей среды. Сделаны выводы об основных механизмах миграции 
горячих частиц в почвах, рассчитаны коэффициенты трансформации 
топливных частиц и скорости миграции по профилю почв.

Demchuk V.V. Transformation and migration of dispersed fuel particles in 
water-soii systems near zone NPP. Dissertation to becomc scientific degree of 
candidate of technical sciences in 05.26.05 - engineering ecologic, Kiev politechnica! 
institute. Kiev, 1996.

Results of 16 papers present rcseach pathway migration and transformation of 
the hot radioactive particles in watcr-soil systems near zone NPP.

Ключові слова:
Паливні частки, макрорадіографія, твердотшьні трекові детектори (ТТДЯ), 
гарячі частки, міграція, трансформація паливних часток, водно-грунтові 
середовища, трансуранові елемент» (ТУЕ), продукти ділення.
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