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ВВЕДЕНИЕ

Актуальность темы
Острота стоящих перед Украиной энергетических проблем и обусловленная этим актуальность развития собственного ядерно- топливного цикла неразрывно связаны с решением экологических задач по защите водного бассейна. Масштабы возможного загрязнения окружающей среды отходами уранового производства обусловливают необходимость детального изучения всех возможных каналов распространения урансодержащих загрязнений в водном бассейне и почвах.

Наиболее токсичными из естественных радионуклидов являются актиноиды, поскольку общая а-активность формируется в основном изотопами урана, тория и радия. Миграционное поведение актиноидов, как известно, в значительной мере определяется их взаимодействием с наиболее высокодисперсными составляющими осадков и почв - глинистыми минералами. Одним из основных факторов, которые влияют на миграцию актиноидов в окружающей среде также является наличие в поверхностных водах разнообразных природных органических веществ, которые могут образовывать с ионами металлов растворимые комплексы, среди которых преобладают комплексы с гуминовыми веществами. Поэтому при решении вопросов защиты вод от радиоактивных загрязнений особенно важно знать закономерности связывания ионов металлов с поверхностью минералов в присутствии водорастворимых гуминовых веществ.

Проблему охраны водоемов и рационального использования естественных источников водоснабжения в ряде южных регионов Украины, где базируются основные предприятия урановой отрасли, также невозможно рассматривать в отрыве от решения задач по разработке новых и усовершенствованию существующих методов очистки природных и сточных вод от важнейших естественных радионуклидов — урана и тория.

Цель и задачи исследований
Изучение физико-химических особенностей сорбции ионов урана (VI) и тория (IV) на слоистых силикатах и разработка эффективных методов очистки природных и сточных вод от соединений этих элементов. Задачи исследования:

·  Систематическое исследование сорбционного взаимодействия в системах и(У1), ТЬ(1У) - слоистый силикат;

·  Выяснение влияния гуминовых веществ на сорбцию ионов урана (VI) и тория (IV) на минеральных сорбентах;

·  Разработка эффективных методов очистки гумуссодержащих вод от ионов и(У1) и ТЬ(1У) с использованием сорбционных, баромембранных и биологических процессов;

·  Оценка применимости керамической технологии для обезвреживания образующихся в процессе водоочистки урансодержащих шламов.

Объект исследований: загрязненные соединениями урана(У1) и тория (IV) воды с повышенным содержанием гуминовых веществ

Предмет исследований : физико-химические особенности очистки гумуссодержащих вод от естественных радионуклидов

Методы исследования : фотометрический метод для определения содержания урана и тория, а также фульвокислот (ФК), фотометрический и титриметричний методы определения основных катионов и анионов в водах; метод потенциометрического титрования для определения суммы кислотных групп фульвокислот.

Научная новизна
Впервые проведено систематическое исследование сорбционного взаимодействия ионов урана (VI) и тория (IV) с глинистыми и цеолитными

минералами и выяснено влияние гуминовых веществ на эти процессы. Установлена взаимосвязь между степенью связывания урана (VI) и тория (IV) в растворимые малоадсорбируемые комплексы с природными фульвиновыми кислотами и величиной сорбции этих естественных радионуклидов на силикатных минералах. Определены закономерности разделения урансодержащих растворов с использованием коагуляционно​сорбционных и баромембранных процессов.

Практическая значимость работы
Предложены коагуляционно-сорбционные и баромембранные методы для очистки воды от ионов урана (VI). Показана эффективность применения иммобилизованных на волокнистых носителях типа «В1Я» микроорганизмов для очистки сточных и поверхностных вод от соединений урана (VI). Полученные результаты используются при разработке промышленной технологии очистки шахтных вод на Восточном горно-обогатительном комбинате (г. Желтые Воды).

Личный вклад соискателя
Анализ литературы по теме исследований и основной объем экспериментальной работы, обработка полученных данных выполнена лично соискателем. Постановка задачи, трактовка экспериментальных результатов, обсуждение выводов диссертации проводились совместно с научным руководителем д.х.н. Корниловичем Б. Ю. и к.х.н. Пшинко Г. Н. Получение образцов биосорбентов и обсуждение полученных результатов по микробиологической очистке вод проводилось совместно с д.б.н. Гвоздяком П. И.

Апробация результатов диссертации
Основные результаты диссертации докладывались и обсуждались на : III Всеукраинской научно-практической конференции студентов, аспирантов и молодых ученых “Экология. Человек. Общество.” (Киев, 11- 12 мая 2000), 2-м Западноукраинском симпозиуме по адсорбции и хроматографии (Львов, 5-7 июня 2000), V Украинско-польском симпозиуме “Theoretical and Experimental Studies of Interfacial Phenomena and Their Technological Applications” (Одесса, 4-9 сентября 2000), конференции ИКХХВ НАН Украины (Киев, 10-11 апреля 2001), Conference on Practical Aspects of Particle Technology “HUN-Pra-PARTEC” (Будапешт, 21-24 августа 2001).
Публикации
По теме диссертации опубликовано 7 статей и 3 тезиса докладов.

Структура н объем работы
Диссертация состоит из введения, 5 разделов, выводов и списка использованных литературных источников. Работа изложена на 134 страницах машинописного текста, она вмещает 35 рисунков, 9 таблиц и список использованных литературных источников с 166 наименований. Приложение состоит из акта о производственных испытаниях сорбционно​коагуляционной очистки загрязненных вод от урана.

Связь работы с научными программами, планами, темами
Диссертация была выполнена в соответствии с планом научно- исследовательских работ Института коллоидной химии и химии воды им. А. В. Думанского НАН Украины по темам “Физико-химические аспекты взаимодействия долгоживущих радионуклидов со слоистыми силикатами и органическими веществами естественного происхождения" (№

госрегистрации 0198И000811) и “Физико-химическое обоснование комплексных технологий очистки поверхностных и сточных вод от радионуклидов и тяжелых металлов” (№ госрегистрации 0101И000785).
ВЫВОДЫ
1.  Проведенными
систематическими
исследованиями
взаимодействий в системах «уран(У1)(торий(1У)) - слоистый силикат» установлено определяющую роль высокоселективных ионообменных центров на боковых гранях глинистых минералов в процессах сорбции ионов урана и тория. Показано, что важным фактором, в значительной мере определяющим характер процессов сорбции, является состояние естественных радионуклидов в жидких средах.
2.  Изучено влияние природы и концентрации неорганических анионов в растворе на процессы сорбции урана (VI) на природных минералах и показано, что СГ и Ж)з"-ионы способствуют повышению величин сорбции за счет образования катионных форм урана, а Ас", С032', 8042—анионы - понижают вследствие образования устойчивых анионных комплексов.
3.  Анализ полученных экспериментальных результатов зависимости величин сорбции урана (VI) и тория (IV) от содержания фульвокислот в растворе и рассчитанных данных по степени их закомплексованности показывает резкое снижение величин сорбции по мере увеличения степени связывания радионуклидов в прочные комплексы.
4.  Доказана эффективность применения коагуляционно​сорбционного метода при очистке природных вод от урана с использованием порошкообразных сорбентов на основе природных силикатных минералов. При использовании коагуляционно-сорбционного метода даже при достаточно высоком содержании фульвокислот в воде достигается высокая степень очистки для ионов урана, значительно превышающая таковую для каждого отдельно взятого способа очистки.
5.  На основании выполненных исследований по очистке воды методом реагентной ультрафильтрации установлено, что ионы урана эффективно удаляются из вод при использовании в качестве реагентов полиэтиленимина, а также полиакриламида и природных полиэлектролитов.
6.  Показана эффективность использования микроорганизмов, иммобилизованных на волокнистых носителях типа «В1Я» для очистки радиоактивно загрязненных вод от урана (VI).
7.  Доказана принципиальная возможность использования керамической технологии для обезвреживания шламов- коагулятов, образующихся при очистке вод от ионов урана.
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