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Введение

Актуальность теми. Радиоактивные продукты техногенного происхождения, поступая на поверхность земли, включаются в физико-химические, биохимические и другие процессы, протекающие в почвах. Геохимическое поведение радионуклидов и их стабильных изотопов, в общем-то, подчиняется одним и тем же закономерностям. Более сложная ситуация наблюдается в случае искусственных радионуклидов, таких как изотопы Pu и Am, которые в большом количестве находятся в окружающей среде вблизи ЧАЭС. Эта группа искусственных радионуклидов привлекает пристальное внимание из-за их высокой радиобиологической опасности. Это обусловлено тем, что 239Pu, 241Am относятся к числу наиболее высокотоксичных нуклидов, они имеют очень большой период полураспада и представляют собой длительно действующую радиологическую опасность [1]. Кроме того, трансурановые нуклиды относятся к числу наименее изученных элементов, попадающих в природную среду, так как для них не имеется природных стабильных аналогов. Отметим также, что если исследования поведения Pu в почвах проводились в той или иной мере, то геохимические свойства Am исследовались мало [2]. 

После аварии на ЧАЭС исследования по миграции радионуклидов, главным образом, были направлены на изучение перераспределения в окружающей среде 137Cs и 90Sr [3-5]. Поведение трансурановых нуклидов в природных системах исследовали меньше, чем это необходимо для надежной оценки радиоэкологической ситуации и прогнозирования ее развития. Одной из причин такой ситуации является необходимость проведения сложных радиохимических исследований длительных по времени и требующих дорогостоящих материалов и оборудования.
Изучение распространения радионуклидов в Чернобыльской зоне — одна из интересных и уникальных задач в связи с тем, что различные формы выпадений радиоактивных веществ обуславливают специфический характер динамики переноса некоторых радионуклидов в почве. Как известно, чернобыльские выпадения, характеризуются множественностью физико-химических свойств и различным соотношением форм выпадений на различных следах выброса. С этой точки зрения большое интерес представляет также изучение поведения радионуклидов в ближней зоне ЧАЭС, где выпадения, главным образом, обусловлены мелкодисперсными частицами облученного ядерного топлива. 

Изучение поведения в окружающей среде трансурановых нуклидов в 1996-2000 гг., в основном, ограничивалось изотопами плутония и эти исследования показали малую подвижность плутония в почвах. В настоящее время около половины активности α-излучающих нуклидов составляет 241Am, однако данные о его миграции практически отсутствуют. Поэтому изучение поведения 241Am в природной среде в настоящее время особенно актуально. 

Кроме того, актуальность исследований трансурановых нуклидов обусловлена и необходимостью создания научной базы для оценки возможности хозяйственной деятельности в районах с различными уровнями и характером радиоактивного загрязнения.

В свете вышеизложенного представляет большой научный интерес комплексное изучение поведения в природной среде как трансурановых нуклидов (изотопов Pu ,241Am), так и ранее изучавшихся нуклидов (90Sr, 137Cs).

Связь работы с научными программами, планами, темами. Диссертационная работа выполнена в отделе структуры ядра ИЯИ НАН Украины как составная часть научной темы «Исследования возбужденных атомных ядер и механизмов ядерных реакций в области низких энергий» №0105U001049 и в Международной радиоэкологической лаборатории Чернобыльского центра по проблемам ядерной безопасности, радиоактивных отходов и радиоэкологии (МРЛ), как составная часть темы: «Разработка документов: радіаційнорадиационно-экологический паспорт ГСП «ЧАЕС» №0104U007878 и Программы научных исследований МРЛ в Чернобыльской зоне отчуждения.

Цель и задачи исследования. Целью данных исследований было получить информацию об уровне загрязнения и распределении радионуклидов чернобыльского происхождения на момент исследований (2001-2004 гг.) на территории изучаемых полигонов в 30-км зоне ЧАЭС. Для решения поставленной цели необходимо было решить следующие задачи:

в связи с возрастающей ролью в загрязнении изучаемой территории α-излучающих нуклидов, а также со сложностью и высокой стоимостью существующих методов измерения активности α-излучающих нуклидов разработать новый метод регистрации трансурановых нуклидов, позволяющий проводить массовые измерения;

с использованием разработанного метода и существующих спектрометрических методик исследовать процессы вертикальной миграции радионуклидов чернобыльского происхождения в образцах почвы изучаемых полигонов;

провести оценку вклада радионуклидов глобальных выпадений в общую активность трансурановых элементов в почвах ближней зоны ЧАЭС;

для оценки происхождения и поведения радионуклидов в вертикальных разрезах почвы оытных полигонов оценить изотопные отношения радионуклидов в составе «топливных» частиц чернобыльского происхождения;
с использованием полученных экспериментальных данных уточнить параметры модели конвективно-диффузионного переноса изотопов Pu ,241Am, 154,155Eu 90Sr, 137Cs в почвенных профилях ближней зоны ЧАЭС.

Объект и предмет исследования. Объект исследования – радиоактивное загрязнение ближней зоны ЧАЭС.

Предмет исследования – образцы почв, отобранные на территории оытных полигонов, расположенных в зоне максимального загрязнения радионуклидами чернобыльского происхождения (район «Рыжего леса» и оз. Глубокое).

Методы исследования: радиометрическое, α-, β-, γ-спектрометрическое и радиохимическое определение активности радионуклидов в образцах почвы, математическая статистика, математическое моделирование поведения радионуклидов в почве.

Научная новизна. Разработана новая методика измерения активности трансурановых элементов. Методика отличается от ранее использовавшихся тем, что позволяет изучить активности изотопов плутония и америция без радиохимического разделения. Это позволило существенно увеличить скорость проведения анализов α-активности изотопов плутония и снизить стоимость их проведения. Предложенная методика качественно расширила возможности оценки радиологической опасности трансурановых нуклидов для окружающей среды и населения. Для предложенной методики впервые измерена с высокой точностью абсолютная интенсивность гамма-переходов и Кх-лучей 44Ti, что позволило существенно повысить точность измерения низкоэнергетического излучения и впервые получить калибровочные интенсивности Кх-излучения в области энергий 4 кэВ.

Проведены экспериментальные измерения α-, β-, γ-активности около 2000 образцов почвы из ближней зоны ЧАЭС, отобранных в 2001-2003 гг. 

Изучены соотношения радионуклидов в «горячих» частицах Семипалатинского полигона и на основе этих данных сделаны оценки вклада глобальных выпадений в активность трансурановых элементов при низкой концентрации этих элементов в окружающей среде.

Изучен радионуклидный состав «топливных» частиц, отобранных в 2001-2002 гг на территории оытных полигонов, где проводились исследования поведения радионуклидов в почвах, рассчитаны изотопные отношения, позволяющие адекватно оценить различия в интенсивности переноса различных радионуклидов в профиле различных почв.

Уточнены параметры вертикальной миграции 90Sr, 137Cs, 154Eu, изотопов Pu и 241Am в профиле почв  ближней зоны ЧАЭС.

Практическое значение полученных результатов. Разработана методика нерадиохимического определения содержания активности изотопов Pu, прошедшая метрологический контроль. Это позволит существенно облегчить оценку концентрации (-излучающих нуклидов в окружающей среде, что важно для оценки экологической безопасности населения. Полученные данные о калибровочном источнике 44Ti найдут широкое применение при проведении γ-спектроскопических исследований как в ядерной спектроскопии, так и в радиоэкологии. Впервые получен большой массив комплексных данных о радионуклидном составе выпадений в почвах ближней зоны ЧАЭС, анализ которых позволит внести практические предложения о целесообразности и возможных  мероприятиях по реабилитации отчужденных территорий, а также радиационной защите персонала. Уточнены параметры переноса биологически значимых радионуклидов в почвах ближней зоны ЧАЭС.

Публикации в соавторстве написаны с личным участием диссертанта, во всех работах она самостоятельно проводила экспериментальные исследования, анализ полученных результатов, сформулировала основные задачи. В диссертации не использовались идеи или результаты, которые принадлежат соавторам публикаций. Опубликовано 12 работ, в том числе 8 в виде статей в профильных реферируемых отечественных и заграничных изданиях.

Апробация результатов диссертации. Основные положения диссертации докладывались и обсуждались на:

· Международной конференции «Экология Карпатского еврорегиона», 2002 г., Мишкольц-Тапольца (Венгрия).

· Ежегодных конференциях ИЯИ НАНУ в 2003, 2004 гг.

· V съезде по радиационным исследованиям (радиобиология, радиоэкология, радиационная безопасность), г. Москва (Россия), 10-14 апреля 2006 г.

Личный вклад соискателя. Все результаты, которые представляют основу диссертации автор получил самостоятельно. При проведении работ, результаты которых представлены в диссертации, автор принимал участие на всех этапах исследования: в постановке задач и выборе метода их решения, выполнении (-, 
(-, (-спектрометрических и радиометрических измерений, получении экспериментальных данных, выполнении модельных расчетов и статистической обработке полученных данных. Соискателем были выполнены следующие исследования: разработана новая методика измерения активности трансурановых элементов, измерена с высокой точностью абсолютная интенсивность гамма-переходов и Кх-лучей 44Ti, что позволило существенно повысить точность измерения низкоэнергетического излучения и впервые получить калибровочные интенсивности Кх-излучения в области энергий 4 кэВ, изучены соотношения радионуклидов в «горячих» частицах Семипалатинского полигона, изучен радионуклидный состав «топливных» частиц, отобранных в 2001-2002 гг на территории опытных полигонов, где проводились исследования поведения радионуклидов в почвах, проведены экспериментальные измерения α-, β-, γ-активности около 2000 образцов почвы из ближней зоны ЧАЭС, отобранных в 2001-2003 гг., проведены модельные расчеты параметров вертикальной миграции 90Sr, 137Cs, 154Eu, изотопов Pu и 241Am в почвах, выполнен анализ их вертикального переноса в почвах в различных ландшафтно-геохимических условиях.

Структура и объем диссертации. 
Материалы диссертации изложены на 177 страницах. Диссертация состоит из введения, 3 глав, выводов, списка литературы и приложения. Диссертация содержит 27 таблиц и 47 рисунков.
ВЫВОДЫ

1. Проведен комплекс исследований, включающий разработку новых методическтх подходов к определению трансурановых радионуклидов в почве, оценку содержания радионуклидов в профиле почв, в том числе, с использованием разработанной методики, оценку параметров вертикального переноса 90Sr, 137Cs, 154,155Eu, 241Am и изотопов Pu в профиле различных почв, оценку изотопных отношений указанных радионуклидов в почвенных профилях. Это позволило дополнить и расширить существующую картину развития радиоэкологической обстановки на топливных следах выпадений в ближней зоне ЧАЭС, складывающейся на поздней фазе аварии.
2. Для проведения массовых измерений α-излучающих нуклидов в 30-км зоне ЧАЭС разработана и активно использовалась нерадиохимическая методика. Для реализации которой получен новый калибровочный источник 44Ti в ультранизкой области энергии (-квантов (4кэВ), что позволило существенно уменьшить погрешность абсолютных измерений активности радионуклидов (до 2,5%). Точность предлагаемого метода 10 — 15 % для активностей свыше 100 Бк и 20 — 30 % для активностей меньше 100 Бк. Предложенная методика позволяет значительно ускорить и упростить измерения, необходимые для количественной оценки радиоэкологической опасности  α-радионуклидов для населения.

3. С помощью разработанной нерадиохимической методики и существующих спектрометрических методов проведены исследования миграции радионуклидов на территории полигонов, расположенных в ближней зоне ЧАЭС и выполнен комплексный сравнительный анализ поведения изотопов Pu,241Am, 154,155Eu, 90Sr, 137Cs в изученных почвенных разрезах. Показано, что около 90% активности переместилось на глубину до 10 см. Впервые продемонстрировано присутствие 241Аm в спектрах образцов до глубины 30 см во всех изучавшихся разрезах. В ряде разрезов обнаружена миграция изотопов Рu, сопоставимая с миграцией 241Аm. При этом присутствие изотопов U фиксировалось только в верхнем 5-см слое. На основании полученных данных сделан вывод о том, что присутствие в разрезах трансурановых нуклидов связано, главным образом, с деструкцией топливных частиц. 

4. С помощью нерадиохимических методик исследован радионуклидный состав «топливных» частиц, отобранных в 30-км зоне ЧАЭС в 1998-2002 гг. Полученные изотопные соотношения для изотопов Pu, 241Аm, 154,155Eu, 90Sr, и 137Cs, которые учитывались при анализе поведения радионуклидов в почвенных разрезах. 

5. Показано, что при концентрации трансурановых нуклидов в почвах порядка (4-5)·10-3 Бк/г необходимо учитывать вклад глобальных выпадений в суммарную активность. Для корректного учета вклада глобальных выпадений в суммарную активность трансурановых нуклидов в почвенных разрезах были проанализированы данные по глобальным выпадениям в зоне аварии ЧАЭС и проведены исследования «топливных» частиц из Семипала​тин​ского полигона. На основании сравнительного анализа изотопных отношений показано, что вклад в глобальные выпадения Am в зоне аварии ЧАЭС может быть завышен в 4-5 раз по сравнению с опубликованными данными.

6. С использованием модифицированной конвективно-диффузионной модели оценены параметры вертикального переноса радионуклидов в профиле почв. Показан различный вклад диффузионного и конвективного переноса радионуклидов в их суммарную миграцию в различных ландшафтно-геохимических условиях. 

7. Показано, что в минеральных почвах с нормальным водным режимом радионуклиды можно расположить в следующий ряд в соответствии с их миграционной подвижностью 90Sr > 137Cs > 241Am > 154,155Eu ~ Pu.

8. Полученные данные об изотопных отношениях 137Cs/241Am, как в разрезах из «Рыжего леса» так и из береговой зоны озера Глубокое показывают идентичное поведение этих изотопов как на поверхности, так и по вертикальному профилю почвы. Средние значения изотопных отношений для «Рыжего леса» 137Cs/241Am=0,013±0,003, для озера Глубокое  137Cs/241Am=0,019±0,010. На основании этих данных предполагается, что 241Am в значительной степени выщелочен из матрицы «топливных частиц». Из данных об изотопных отношениях 90Sr/ 137Cs выделяются участки с доминирующим вкладом топливной компонентой и для них с 50% вероятностью оценивается вклад 241Am.
9. Приведены полученные данные об экологических и эффективных периодов полуочищения различных типов почв. Показано, что в настоящее время периоды полуочищения автоморфных минеральных почв от 90Sr и 137Cs практически одинаковы, тогда как для гидроморфных почв период полуочищения почвы от 90Sr на 20-30% меньше, чем от 137Cs.

10. На основании вышеперечисленных данных сделан вывод о том, что присутствие в разрезах трансурановых нуклидов связано, главным образом, с деструкцией топливных частиц, что указывает на возрастающую радиоэкологическую опасность для населения, связанную с интенсивным проникновением и распространением трансурановых нуклидов в почвах.
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