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Представлено результати визначення форм знаходження урану і  радіонуклідів 
у донних відкладеннях приміщення 012/7 об’єкта «Укриття». Донні відкладення 
утворилися після висихання радіоактивно забрудненої води у приміщеннях но-
вого безпечного конфайнмента (НБК) об’єкта «Укриття» внаслідок встановлення 
«Арки» НБК у проектне положення. Методом послідовних екстракцій визначе-
но кількість водорозчинних, обмінних, карбонатних, специфічно сорбованих 
і кислоторозчинних форм урану, продуктів поділу (90Sr, 137Cs, 154Eu) і трансурано-
вих елементів (238Pu, 239+240Pu, 241Am і 244Cm) у донних відкладеннях приміщення 
012/7 на позначці  –0,65 м басейну-барботера. Вміст урану в  донних відкладен-
нях приміщення 012/7 становить 1,02 ± 0,26 г/кг. Відносний вміст ізотопів ура-
ну 234U — ​0,0159, 235U — ​1,09, 236U — ​0,192 і 238U — ​98,71 %. У досліджених пробах 
донних відкладень приміщення 012/7 питома активність 90Sr становить 5,7 ∙ 106, 
137Cs — ​6,3 ∙ 106, 154Eu — ​4,6 ∙ 103, 238Pu — ​2,8 ∙ 103, 239+240Pu — ​6,1 ∙ 103, 241Am — ​3,9 ∙ 104 
і 244Cm — ​9,9 ∙ 102 Бк/г. Сумарна кількість водорозчинних та обмінних форм 90Sr 
і  137Cs становить 46–65 % від валового вмісту. Рухомі форми урану — 35–40 %. 
Плутоній в основному знаходиться в кислоторозчинних формах (83 %). Частка 
рухомих форм 154Eu, 241Am і 244Cm у донних відкладеннях становить 50–55 %.
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Форми знаходження радіонуклідів у донних відкладеннях 
приміщення 012/7 об’єкта «Укриття»

Вступ

Одним із факторів радіаційної безпеки в об’єкті 
«Укриття» до встановлення «Арки» нового безпечно-
го конфайнмента (НБК) над об’єктом «Укриття» була 
радіоактивно забруднена вода (РЗВ). Неорганізовані 
скупчення РЗВ в  основному були локалізовані на 
нижніх позначках комплексу НБК — ​об’єкт «Укриття» 
у приміщеннях 001/3, 009/4, 017/2, 012/5–8 і 012/13–16 
басейну-барботера [1]. Вміст урану в РЗВ об’єкта «Укрит-
тя» — від 2,5 до 30 г/м3. Середні значення об’ємної актив-
ності 90Sr, 137Cs, 239+240Pu і 241Am у РЗВ приміщення 012/7 
у 2017 р. були 1,4 ∙ 1010, 3,7 ∙ 1010, 3,1 ∙ 106 і 5,3 ∙ 107 Бк/м3 [2]. 
Після встановлення «Арки» НБК у проектне положення 
надходження атмосферних опадів у підпокрівельний 

простір об’єкта «Укриття» припинилися і розпочався 
процес випаровування води з неорганізованих скуп-
чень рідких радіоактивних відходів [2]. У результаті 
фізико-хімічних процесів коагуляції, осадження дис-
персної фази важкорозчинних солей у цих скупченнях 
води утворюються донні відкладення (ДВ), що містять 
уран і радіонукліди. У 2018 р. скупчення РЗВ, локалі-
зовані в південній частині приміщень 012/5–8 басейну-
барботера, повністю висохли. Під час літнього періоду 
в результаті конденсації вологи в цих приміщеннях 
утворюються невеликі скупчення РЗВ, які за осінньо-
зимовий період висихають. У результаті висихання РЗВ 
на підлозі приміщень 012/5–8 утворилися високоактив-
ні ДВ. Інформація про дисперсний склад, вміст урану 
і питомої активності радіонуклідів у ДВ, які утворились 



5959ISSN 2311–8253 Ядерна енергетика та довкілля № 3 (22) 2021

Форми знаходження радіонуклідів у донних відкладеннях приміщення 012/7

у приміщеннях на нижніх позначках об’єкта «Укриття», 
практично відсутня.

Форми знаходження радіонуклідів і їхня стійкість 
до впливу реагентів різної хімічної природи у ґрунтах 
і ДВ водойми-охолоджувача (ВО) ЧАЕС, які були віді-
брані у ближній зоні ЧАЕС, вивчені в роботах [3–6]. 
У дернових підзолистих піщаних ґрунтах на північно-
му сліді радіоактивних випадань у результаті значної 
деструкції паливних «гарячих» частинок спостерігала-
ся висока міграційна здатність 90Sr. У роботі [4] наведе-
но результати вилуговування 137Cs, 90Sr, 239+240Pu і 241Am 
дистильованою водою, 1 моль/л розчином амонійно-
ацетатного буфера (рН 4,8), 1 моль/л HCl та 8 моль/л 
HNO3 з пошарових зразків різних типів ґрунтів зони 
відчуження ЧАЕС. Визначено, що сумарна кількість 
водорозчинних та обмінних форм знаходження раді-
онуклідів 239+240Pu і 241Am не більше, ніж 15–20 %, при-
чому 80–90 % 239+240Pu фіксується на твердому залишку 
ґрунтів. Частка кислоторозчинних форм (1 моль/л HCl) 
241Am може досягати 60 %.

У роботі [5] наведено результати послідовного ви-
луговування радіонуклідів зі зразків ДВ ВО ЧАЕС, які 
показали, що в рухливих формах знаходиться до 6 % 
137Cs, запас 90Sr у рухливих формах становить 24÷28 % 
від його валового вмісту, кількість рухливих форм 
плутонію становить 3,1–4,2 %. У роботі відзначено, що 
розчином Тамма екстрагується значно вищий відсоток 
ізотопів плутонію, ніж стронцію та америцію (6,5–8,4 % 
проти 0,34–0,43 % та 0,06–0,26 % відповідно). Кількість 
водорозчинних форм 241Am у ДВ ВО ЧАЕС становила 
0,002–0,007 %, обмінних 0,006–0,021 %, рухливих 17 %.

У  роботі [7] експериментально визначено, що 
вилуговування 90Sr, 137Cs, 239,240Pu і 241Am із проб різ-
них видів лавоподібних паливовмісних матеріалів 
(ЛПВМ) дистильованою водою та імітатором «блоч-
ної» води (лужний гідрокарбонатний розчин) не пе-
ревищує десяті частки відсотка.

Аерозольний стан у  приміщенні 012/7 об’єкта 
«Укриття» вивчено в роботі [8], в якій визначена пито-
ма активність 90Sr, 137Cs, 239,240Pu і 241Am та дисперсний 
вміст аерозолів. Гамма-спектрометричні вимірюван-
ня та радіохімічні аналізи показали, що усереднені 
відношення радіонуклідів-продуктів аварії 4-го блока 
ЧАЕС в аерозольних пробах і зразках ЛПВМ прак-
тично ідентичні. Це свідчить про те, що відбуваєть-
ся деструкція ЛПВМ і частковий перехід матеріалів 
в аерозольний стан. Вторинний вітровий підйом ви-
сокодисперсної фракції ДВ помітно впливає на радіо-
нуклідний склад і фізико-хімічні властивості радіоак-
тивних аерозолів у приміщенні 012/7.

Визначення фізико-хімічних форм знаходжен-
ня урану і радіонуклідів у ДВ, які утворюються вна-
слідок висихання РЗВ на нижніх позначках об’єкта 
«Укриття», дозволить визначити міграційні харак-
теристики урану і радіонуклідів. Дані про ступінь 
розчинності ДВ необхідні для прогнозу щодо пере-
розподілу урану і радіонуклідів у випадку надход-
ження води в НБК — ​об’єкт «Укриття».

Мета цієї роботи полягала у визначенні фізико-
хімічних форм знаходження урану і радіонуклідів у ДВ, 
що утворилися в результаті висихання неорганізованих 
скупчень РЗВ у приміщеннях 012/5–8 об’єкта «Укриття».

Методика експерименту

На плані приміщень 4-го блока ЧАЕС на познач-
ці 0,00 м (рис. 1) і вертикальному розрізі приміщень 
басейну-барботера (рис. 2) показано місце відбору проб 
ДВ у приміщенні 012/7 на позначці –0,65 м. До 2017 р. 
приміщення 012/5–8 в осях 45–49 і рядах Г–Ж були по 
всій площі приміщень (362 м2) заповнені водою. Глиби-
на водного скупчення залежно від сезону (зима — ​літо) 
5–10 см. Вміст урану і питомі активності радіонуклідів 
у РЗВ приміщень 012/7 і 012/8 наведено в табл. 1. У табл. 2 
наведено концентрації макрокомпонентів у РЗВ цих 
приміщень. Унаслідок випаровування води у 2018 р. 
приміщення 012/5–8 повністю висохли, на підлозі цих 
приміщень утворилися високоактивні ДВ (рис. 3).

Проби ДВ відбирали 12 червня 2018 р. у приміщенні 
012/7 із площі 100 см2 у пластиковий контейнер; ДВ — ​це 
пісок характерного жовто-бурого кольору (рис. 4).

Визначення водорозчинних, обмінних, специфічно 
сорбованих, рухомих та кислоторозчинних форм ура-
ну і радіонуклідів 90Sr, 137Cs, 154Eu, 238Pu, 239+240Pu, 241Am 
і 244Cm у ДВ приміщення 012/7 виконувалися методом 
послідовних екстракцій. Схема послідовних обробітків 
наважок ДВ відповідає загальноприйнятим методикам 
[9–11] з деякими змінами, що пов’язані зі специфікою 
об’єкта дослідження та обмеженнями радіохімічних 
методів визначення вмісту радіонуклідів. Міграційна 
здатність радіонуклідів, асоційованих із ДВ, визна-
чається кількістю водорозчинних, обмінних, карбо-
натних та рухомих (розчинних у кислотах з низькою 
концентрацією) форм [9]. Для визначення кількості 
водорозчинних, обмінних (які пов’язані з карбоната-
ми та специфічно сорбовані) і кислоторозчинних форм 
урану і радіонуклідів наважки повітряно-сухих проб 
ДВ послідовно обробляли розчинами різних реагентів. 
Наводимо схему визначення хімічних форм урану 
і радіонуклідів у ДВ приміщення 012/7.
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Схема послідовних екстракцій
Форма надходження Реагент
1. Водорозчинна Дистильована вода (H2O)
2. Обмінна 1 моль/л CH3COONH4, pH 7,0
3. �Карбонатна та 
специфічно сорбована

1 моль/л CH3COONH4, pH 4,8

4. Рухома 1 моль/л HCl
5. Кислоторозчинна 9 моль/л HCl
6. �Нерозчинний залишок HNO3 + HF, після озолення 

при 600 °C

Вилуговування урану і радіонуклідів виконува-
лися в статичних умовах за кімнатної температури 
протягом 24 год при періодичному перемішуванні 
дистильованою водою; розчином 1 моль/л ацетату 
амонію при рН 7,0; розчином 1 моль/л ацетату амонію 
при рН 4,8; розчином 1 моль/л соляної кислоти і роз-
чином 9 моль/л соляної кислоти. Обробку наважок ДВ 
кожним реактивом виконували послідовно. Перед до-
даванням реагентів нерозчинний залишок промивали 
дистильованою водою. Співвідношення рідкої і твер-

Рис. 1. Схема приміщень 012/5–8 об’єкта «Укриття»  
та місце відбору проб донних відкладень

Рис. 2. Вертикальний розріз приміщень басейну-
барботера (донні відкладення)

Рис. 3. Донні відкладення у приміщеннях 012/5–8 об’єкта «Укриття»

Приміщення 012/7 Приміщення 012/8

Таблиця 1. Вміст радіонуклідів у воді, Бк/дм3

Таблиця 2. Концентрація макрокомпонентів у воді, мг/дм3

Номер приміщення 90Sr 137Cs 154Eu 238Pu 239+240Pu 241Am 244Сm
012/7 1,24 ∙ 107 2,78 ∙ 107 1,12 ∙ 104 2,39 ∙ 103 4,76 ∙ 103 7,14 ∙ 104 2,21 ∙ 103

012/8 1,18 ∙ 107 3,74 ∙ 107 4,16 ∙ 103 9,52 ∙ 102 2,07 ∙ 103 3,09 ∙ 104 9,34 ∙ 102

Номер приміщення U pH HPO4
- CO3

2- HCO3
- NO3

- SO4
2- Ca2+ Mg2+

012/7 46 8,9 1,1 40 570 18 290 52 9,7
012/8 44 8,8 0,36 130 540 96 350 38 5,7
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дої фаз 1 : 10. Рідку фазу відокремлювали від нероз-
чинного залишку центрифугуванням при 6 000 об/хв 
з подальшим фільтруванням через паперовий фільтр.

У всіх вилуговуючих розчинах та нерозчинному 
залишку визначали вміст урану і радіонуклідів. Ак-
тивність гамма-випромінюючих радіонуклідів 137Cs, 
154Eu, 241Am визначали гамма-спектрометричними 
вимірюваннями на гамма-спектрометричному 
комплексі у  складі напівпровідникового детекто-
ра GL2020R із надчистого германію CANBERRA 
і 16  000-канального амплітудного аналізатора імпуль-
сів CANBERRA. Обробка апаратурних спектрів ви-
конувалася в програмному середовищі GENIE‑2000.

Вміст урану, 90Sr, 238Pu, 239+240Pu, 241Am і 244Cm ви-
значали з однієї проби вилуговуючих розчинів за іо-
нообмінною методикою [12], яка дозволяє послідовно 
виділяти без носія 90Sr, уран, 238Pu та 239+240Pu, 241Am 
і 244Cm. Як індикатори хімічного виходу використо-
вували розчини 232U, 242Pu і  243Am з добре відомою 
об’ємною активністю. Активність 90Sr визначали бе-
та-радіометричними вимірюваннями після радіохі-
мічного виділення за осаджувальною методикою на 
низькофоновому бета-радіометрі УМФ‑1500. Актив-
ність 238Pu, 239+240Pu, 241Am і 244Cm визначали альфа-
спектрометричними вимірюваннями джерел 238Pu + 
239+240Pu та 241Am + 244Cm після радіохімічного виділен-
ня на альфа-спектрометрі Alpha Duo фірми ORTEC. 
Концентрацію урану визначали спектрофотометрич-
ним методом. Ізотопний склад урану розраховували 
на підставі альфа-спектрометричних вимірювань 

активності 234U, 235U, 236U і 238U після радіохімічного 
виділення фракції урану. Похибка визначення кон-
центрації урану та об’ємної активності радіонуклідів 
не перевищувала 10–15 %.

Результати експерименту та обговорення

Питома активність радіонуклідів у повітряно-
сухих наважках ДВ приміщення 012/7 наведена 
в  табл. 3. У  досліджених зразках ДВ приміщення 
012/7 активність (Бк/г) 90Sr становила 5,7 ∙ 106, 137Cs — ​
6,3 ∙ 106, 154Eu — ​4,6 ∙ 103, 238Pu — ​2,8 ∙ 103, 239+240Pu — ​
6,1 ∙ 103, 241Am — ​3,9 ∙ 104 і 244Cm — ​9,9 ∙ 102. Потрібно 
відзначити, що в чорних ЛПВМ вміст 90Sr — ​3,8 ∙ 107 
і 137Cs 1,7 ∙ 107 Бк/г, тобто в ДВ 90Sr і 137Cs менший, ніж 
у ЛПВМ, у 6,6 і 2,7 раза відповідно.

Вміст урану в досліджених зразках ДВ 1,02 ± 0,26 мг/г. 
Відносний вміст ізотопів урану 234U — ​0,0159, 235U — ​
1,09, 236U — ​0,192 і  238U — ​98,71 %. Ізотопний склад 
урану в ДВ в цілому відповідає ізотопному складу 
опроміненого палива 4-го блока ЧАЕС із середнім 
вигорянням.

Поряд з абсолютними значеннями питомої актив-
ності радіонуклідів у ДВ для виявлення механізмів 
утворення ДВ і особливостей міграції радіонуклідів із 
водними потоками важливе значення мають співвід-
ношення між активностями різних радіонуклідів, 
які представляють елементи різних груп періодичної 
системи елементів. У табл. 4 представлено співвідно-
шення активності радіонуклідів до активності 239+240Pu 

Рис. 4. ДВ, відібрані в приміщенні 012/7 об’єкта «Укриття»

Таблиця 3. Питома активність радіонуклідів у ДВ, Бк/г

90Sr 137Cs 154Eu 155Eu
(5,72 ± 1,61) ∙ 106 (6,31 ± 1,58) ∙ 106 (4,61 ± 0,22) ∙ 103 (6,72 ± 0,39) ∙ 102

238Pu 239+240Pu 241Am 244Cm
(2,81 ± 0,36) ∙ 103 (6,14 ± 0,67) ∙ 103 (3,89 ± 0,34) ∙ 104 (9,88 ± 3,63) ∙ 102
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в пробах РЗВ і ДВ приміщення 012/7, ЛПВМ та розра-
хункові значення для опроміненого палива 4-го блока 
ЧАЕС при середньому вигорянні.

У  ЛПВМ співвідношення активностей радіо-
нуклідів 90Sr/239+240Pu, 154Eu/239+240Pu, 244Сm/239+240Pu 
і 241Am/239+240Pu за винятком 137Cs/90Sr та 137Cs/239+240Pu 
добре збігаються з розрахунковими значеннями для 
«середнього» палива 4-го блока ЧАЕС [7]. Співвід-
ношення активностей радіонуклідів 137Cs/90Sr, 
137Cs/239+240Pu, 90Sr/239+240Pu, 154Eu/239+240Pu, 244Сm/239+240Pu 
і 241Am/239+240Pu у пробах ДВ відрізняються від анало-
гічних співвідношень у РЗВ, ЛПВМ та розрахунко-
вих значень для опроміненого палива. Це свідчить 
як про різний ступінь вилуговування радіонуклідів 
з ЛПВМ, так і про різну поведінку радіонуклідів у лу-
гових гідрокарбонатних розчинах, якими є РЗВ об’єк-
та «Укриття». Співвідношення активностей 137Cs/90Sr 
для всіх досліджених скупчень РЗВ вище, ніж у ДВ, 
ЛПВМ і  опроміненому паливі 4-го блока ЧАЕС. 
Слід відзначити, що співвідношення активностей 
90Sr/239+240Pu і  137Cs/239+240Pu у ДВ значно менше, ніж 
РЗВ, проте у 20–40 разів вище, ніж у ЛПВМ. Співвід-
ношення активностей 244Сm/239+240Pu і 241Am/239+240Pu 
у ДВ приміщення 012/7 у 3–4 рази вище, ніж у ЛПВМ, 
тобто в системі ЛПВМ → РЗВ → ДВ відбувається зба-
гачення вторинних радіоактивних відкладень 241Am 
і 244Сm відносно плутонію.

Вміст водорозчинних (H2O), обмінних (1M NH4Ac, 
pH 7,0), карбонатних і  специфічних сорбованих  
(1M NH4Ac, pH 4,8), рухомих (1M HCl) та кислото-
розчинних (9M HCL) форм урану і  радіонуклідів 
90Sr, 137Cs, 154Eu, 238Pu, 239+240Pu, 241Am і 244Cm Бк на 1 г 
повітряно-сухої наважки ДВ приміщення 012/7 на-
ведено в табл. 5 і 6. При обробці наважок ДВ дисти-
льованою водою та амонійно-ацетатним буфером із 
рН 7,0 сумарно в розчинний стан переходить 0,051 мг 
урану на 1 г ДВ, а також 3,1 ∙ 106 Бк 90Sr; 4,5 ∙ 106 Бк 137Cs; 
80,0 Бк 239+240Pu і 783 Бк 241Am. Це свідчить про високу 
міграційну здатність урану і радіонуклідів, асоційо-
ваних із ДВ приміщення 012/7.

Гамма-спектрометричні вимірювання нерозчин-
ного залишку після всіх вилуговуючих розчинів по-
казали, що вміст 137Cs, 154Eu і 241Am знаходиться на рів-
ні мінімально детектованої активності, тому повного 
розчинення залишку після всіх екстракцій не роби-
ли. За 100 % вмісту радіонукліда в дослідних пробах 
ДВ приймали суму активності радіонукліда в усіх 
вилуговуючих розчинах Ai = Ав + Аоб + Акр + Ап + Ак.

На рис. 5 показано розподіл радіонуклідів 90Sr 
і 137Cs за різними фракціями вилуговуючих розчинів 
у пробах ДВ приміщення 012/7. Водорозчинні форми 
137Cs становлять 12 ± 2 %, частка обмінних форм 137Cs 
53 ± 3 %, що свідчить про значну міграційну здат-
ність 137Cs. Рухомі (розчинні в 1 моль/л HCl) форми 
137Cs знаходяться в межах 10–13 %. Кислоторозчинні 
форми 137Cs становлять 12 ± 2 %. Слід зазначити, що 
у  ґрунтах і  ДВ водойм зони відчуження присутні 
природні геохімічні поглиначі 137Cs, які міцно фіксу-
ють його в кристалічній решітці [9]. До них належать 
глинисті мінерали: біотит, мусковіт, вермікуліт, ілліт 
та ін. Як правило, у ґрунтах частка міцно фіксованого 
137Cs становить 60–80 % [3].

Водорозчинні форми 90Sr у ДВ приміщення 012/7 
становлять 3,2 ± 0,8 %. Кількість обмінних форм 90Sr 
знаходяться в межах 44 ± 9 %. У складі карбонатних 

Рис. 5. Форми знаходження 137Cs і 90Sr у ДВ приміщення 012/7

* Розрахунок для «середнього» палива 4-го блока ЧАЕС [13] на 01.07.2018 р.

Таблиця 4. Співвідношення між активностями радіонуклідів у воді та ДВ приміщення 012/7 об’єкта «Укриття»

Проба 137Cs/90Sr 137Cs/239+240Pu 90Sr/239+240Pu 154Eu/239+240Pu 238Pu/239+240Pu 241Am/239+240Pu 244Сm/239+240Pu
Вода 2,71 12100 4460 2,66 0,478 16,7 0,584
ДВ 1,11 1030 932 0,751 0,457 6,34 0,161

ЛПВМ [7] 0,48 18,9 47,4 0,386 0,469 2,04 0,042
Розрахунок* 1,22 50,6 41,5 0,432 0,456 1,91 0,048
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сполучень 90SrCO3 знаходиться 38 ± 13 % 90Sr. Карбона-
ти 90Sr співосаджуються з важкорозчинними солями 
макрокомпонентів CaCO3 і MgCO3. Вода у приміщен-
ні 012/7 лужна з рН 8,8–9,2 при вмісті карбонат-іонів 
70–120 мг/дм3 і Ca2+ 50–60 мг/дм3. Ці умови сприятли-
ві для утворення важкорозчинних сполучень CaCO3 
і MgCO3, що випадають в осад.

На рис. 6 показано розподіл форм знаходжень 
радіонуклідів 238Pu, 239+240Pu, 241Am, 244Cm і 154Eu у ДВ 
приміщення 012/7. Розподіл форм знаходжень 238Pu 
і 239+240Pu з урахуванням похибки визначення практич-
но однакове. Сумарна частка водорозчинних і обмін-
них форм 238,239,240Pu у ДВ невелика (1,3 ± 0,5 %). У сла-
бокислому середовищі при рН 4,8 (1 моль/л NH4Ac) 
у розчинний стан переходить 16 ± 1 % 238,239,240Pu. Слід 

відзначити, що плутоній у ДВ приміщення 012/7, на 
відміну від плутонію ґрунтів зони відчуження і ДВ 
ВО ЧАЕС, перебуває в основному у вигляді сполучень, 
розчинних в 1 моль/л HCL, частка яких 55 ± 3 %. У луж-
ному середовищі плутоній гідролізується й утворює 
важкорозчинні гідроокиси Pu(OH)4, які співосаджу-
ються під час коагуляції гідроокисів заліза та інших 
важких металів.

Добре відомо [14], що хімічні властивості три-
валентних трансплутонієвих і рідкоземельних еле-
ментів америцію, кюрію та європію приблизно од-
накові. Форми знаходжень 241Am, 244Cm і 154Eu у ДВ 
приміщення 012/7 з урахуванням похибки визначен-
ня однакові (див. рис. 6). Кількість водорозчинних 
форм 241Am, 244Cm і 154Eu становить 0,89–1,31 %. Об-
мінні форми 241Am, 244Cm і 154Eu становлять 1,1–1,6 %. 
Гідроокиси тривалентних 241Am(ОН)3, 

244Cm(ОН)3 
і 154Eu(ОН)3 у слабокислому середовищі краще роз-
чиняються, ніж Pu(OH)4. Тому під час обробки роз-
чином ДВ приміщення 012/7 в 1 моль/л NH4Ac при рН 
4,8 у розчин переходить 50–55 % 241Am, 244Cm і 154Eu. 
Частка рухомих форм 241Am, 244Cm і 154Eu становить 
30–35 %. Кислоторозчинні форми 241Am, 244Cm і 154Eu 
не перевищують 15 %. Імовірно з  часом унаслідок 
«старіння» гідроксидних сполук 238Pu, 239+240Pu, 241Am, 
244Cm і 154Eu слід очікувати змін у розподілі форм зна-
ходження цих радіонуклідів.

Розподіл форм знаходження ізотопів урану 
в ДВ приміщення 012/7 об’єкта «Укриття» показано 
на рис. 7. У ДВ приміщення 012/7 уран знаходиться 
у вигляді різних форм. З урахуванням похибки ви-

Таблиця 5. Вміст урану і радіонуклідів у вилуговуючих розчинах

Таблиця 6. Вміст радіонуклідів у вилуговуючих розчинах, Бк/г ДВ

Реагент U, мг/г 90Sr, Бк/г 137Cs, Бк/г 154Eu, Бк/г
H2O 0,038 ± 0,011 (2,31 ± 0,29) ∙ 105 (8,59 ± 2,02) ∙ 105 77,2 ± 16,2

1M NH4Ac, pH 7,0 0,013 ± 0,004 (2,85 ± 0,32) ∙ 106 (3,61 ± 0,37) ∙ 106 46,8 ± 9,7
1M NH4Ac, pH 4,8 0,302 ± 0,059 (2,93 ± 0,36) ∙ 106 (7,63 ± 1,48) ∙ 105 (2,54± 0,38) ∙ 103

1M HCl 0,311 ± 0,078 (6,31 ± 2,03) ∙ 105 (8,72 ± 2,23) ∙ 105 (1,33± 0,23) ∙ 103

9M HCL 0,355 ± 0,086 (3,18 ± 0,63) ∙ 105 (7,82 ± 1,34) ∙ 105 (8,05 ± 1,52) ∙ 102

Реагент 238Pu 239+240Pu 241Am 244Cm
H2O 28,5 ± 4,1 64,7 ± 9,4 (3,71 ± 0,44) ∙ 102 10,3 ± 2,8

1M NH4Ac, pH 7,0 7,41 ± 1,27 15,3 ± 2,3 (4,12 ± 0,52) ∙ 102 12,1 ± 3,1
1M NH4Ac, pH 4,8 (5,68 ± 0,66) ∙ 102 (1,06 ± 0,14) ∙ 103 (1,83 ± 0,21) ∙ 104 (4,39 ± 0,94) ∙ 102

1M HCl (1,62 ± 0,19) ∙ 103 (3,52 ± 0,43) ∙ 103 (1,19 ± 0,13) ∙ 104 (2,81 ± 0,67) ∙ 102

9M HCL (6,72 ± 0,87) ∙ 102 (1,44 ± 0,18) ∙ 103 (5,38 ± 0,61) ∙ 103 (1,24 ± 0,27) ∙ 102

Рис. 6. Форми знаходження радіонуклідів у ДВ 
приміщення 012/7

H2O NH4Ac pH 7,0NH4Ac pH 4,8 1 M HCl 9 M HCl
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значення форми знаходження 234U, 235U, 236U і  238U 
практично однакові. Кількість водорозчинних спо-
лук урану становить 2,5–3,2 %. Частка обмінних форм 
урану невелика (1,2–1,5 %). Під час обробки ДВ розчи-
ном 1 моль/л NH4Ac при рН 4,8 у розчин переходить 
35–37 % урану. Аналогічно до плутонію та америцію 
уран у ДВ знаходиться у вигляді гідроокисів, добре 
розчинних у розбавлених кислотах, частка рухомих 
форм урану 28–32 %. Це свідчить про низький сту-
пінь іммобілізації урану в ДВ та велику ймовірність 
перенесення урану з водними потоками у разі зміни 
хімічного складу води об’єкта «Укриття». У соляній 
кислоті 9 моль/л розчиняється 30 ± 4 % урану від 
сумарного вмісту в ДВ. У роботі [15] показано, що 
в піщаних ґрунтах частка обмінного та розчинно-
го в розведених кислотах 234U і 238U не більше 10 %. 
У концентрованій (6 М) HCl під час нагрівання за 1,5 год 
екстрагується до 25 % 234U і 238U. Нерозчинний залишок 
урану залежно від місця відбору становив 60–85 %.

Із даних, наведених на рис. 6 і 7, видно, що в ДВ 
приміщення 012/7 уран і трансуранові елементи зна-
ходяться в основному у вигляді гідроокису різного 
ступеня «старіння», які добре розчиняються в кис-
лому середовищі починаючи від рН 4,8 і менше. На 
відміну від радіонуклідів у  ґрунтах та ДВ водойм 
зони відчуження радіонукліди, асоційовані з  ДВ 
приміщень об’єкта «Укриття», мають значно більшу 
міграційну здатність.

Висновки

Питома активність радіонуклідів у ДВ примі-
щення 012/7 об’єкта «Укриття», що утворилися внаслі-

док висихання РЗВ, становить (Бк/г): 90Sr — ​5,7 ∙ 106, 
137Cs  — ​6,3  ∙  106, 154Eu  — ​4,6  ∙  103, 238Pu  — ​2,8  ∙  103, 
239+240Pu — ​6,1 ∙ 103, 241Am — ​3,9 ∙ 104 і 244Cm — ​9,9 ∙ 102.

Співвідношення активностей 137Cs/90Sr, 90Sr/239+240Pu, 
244Сm/239+240Pu і 241Am/239+240Pu у ДВ помітно відрізня-
ються від аналогічних співвідношень у ЛПВМ і розра-
хункових значеннях для опроміненого ядерного пали-
ва 4-го блока ЧАЕС.

Радіонукліди 90Sr, 137Cs, 154Eu, 238Pu, 239+240Pu, 241Am, 
244Сm у  ДВ знаходяться в  різних фізико-хімічних 
формах, що визначають їхню різну потенційну мо-
більність. У цілому частка рухомих форм радіонуклі-
дів у ДВ приміщення 012/7 об’єкта «Укриття» значно 
вища, ніж у ґрунтах зони відчуження.

Частка обмінних форм 137Cs становить 54 ± 3 %, 
що свідчить про значну міграційну здатність 137Cs 
у ДВ об’єкта «Укриття». Основна кількість 90Sr до 82 % 
знаходиться у вигляді обмінних форм і карбонатних 
сполучень SrCO3.

Плутоній у ДВ знаходиться в основному (більше 
55 %) у вигляді кислоторозчинних сполучень, що утво-
рюються під час коагуляції гідроокису заліза та інших 
важких металів. Сумарна частка водорозчинних та об-
мінних форм плутонію не перевищує 2 %. Америцій 
гідролізується менше, ніж плутоній, і 52 ± 3 % 241Am 
переходить у розчинний стан уже при рН 4,8. Із ча-
сом унаслідок «старіння» гідроксидних сполук 238Pu, 
239+240Pu, 241Am, 244Cm і 154Eu слід очікувати змін у роз-
поділі форм знаходження цих радіонуклідів.

Уран у ДВ об’єкта «Укриття» знаходиться у ви-
гляді різних форм. Кількість водорозчинних, обмін-
них, специфічно сорбованих і рухомих становить 
3,2, 1,5, 37 і 32 % відповідно. Це свідчить про низький 
ступінь іммобілізації урану в ДВ об’єкта «Укриття» 
та більшу вірогідність перенесення урану з водними 
потоками у разі зміни хімічного складу води об’єк-
та «Укриття».
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Speciation of Radionuclides in the Bottom Sediments 
of Room 012/7 of the NSC - Shelter Object 

After installation of the Arch of New Safe Confinement 
(NSC) into design position, precipitations intake in the 
underroof space of the Shelter object ceased, and water eva
poration began from the unorganized accumulations of 
radioactively contaminated water. As a result of physical 
and chemical processes of coagulation and deposition of 
sparingly soluble salts, bottom sediments, containing ura
nium and radionuclides, formed. The aim of the work is to 
determine speciation forms of uranium and radionuclides 
in the bottom sediments, which formed due to the drying 
out of unorganized accumulations of radioactively contami
nated water in room 012/7 of the NSC - Shelter object. 
Results of the experimental determination of speciation 
forms of uranium and radionuclides 90Sr, 137Cs, 154Eu, 
238Pu, 239+240Pu, 241Am and 244Cm in the bottom sediments 
of room 012/7 of the NSC - Shelter object are presented. 
An amount of water-soluble, exchangeable and acid-so
luble uranium forms, fission products and transuranium 
elements in the bottom sediments of room 012/7 of the 
NSC - Shelter object was determined by the method of 
consecutive extractions. Content of uranium, 90Sr, 238Pu, 
239+240Pu, 241Am and 244Cm in the leaching solutions and 
insoluble residue was determined by the ion-exchange 
method. 90Sr activity was determined by beta-radiometric 
measurements. Activity of 234,235,236,238U, 238Pu, 239+240Pu, 
241Am and 244Cm was determined by alpha-spectrometric 
measurements of uranium, plutonium and americium sour
ces. The concentration of uranium in the bottom sediments 
of room 012/7 was 1.02 ± 0.26 mg/g. Abundance content 
of uranium isotopes is 234U - 0.0159, 235U - 1.09, 236U - 
0.192 and 238U - 98.71%. Isotope content of uranium in the 
bottom sediments, on the whole, corresponds to the isotope 
content of uranium in the irradiated fuel of the Chornobyl 
NPP 4th unit with an average burnup. The specific activity 
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of 90Sr and 137Cs in the bottom sediments of room 012/7 
is in the range of 6 ∙ 108 − 1 ∙ 109 Bq/kg. 239+240Pu and 241Am 
specific activity in the bottom sediments is in the range of 
6 ∙ 105 - 8 ∙ 106 Bq/kg. 90Sr, 137Cs, 154Eu, 238Pu, 239+240Pu, 241Am 
and 244Сm radionuclides in the bottom sediments are in 
different physical and chemical forms, which determine 
their potential mobility. Mainly uranium and 137Cs in the 
bottom sediments of room 012/7 are in the exchangeable 
forms.  An amount of water-soluble forms of uranium and 
137Cs is about 1.5 - 3%. The main amount of 90Sr, more 
than 60% is in the carbonate forms, which are very soluble 
in weak acid medium, when pH is 4.8. More than 65% of 
238Pu and 239+240Pu in the bottom sediments of room 012/7 
are in the acid-soluble forms. Potential mobility of 241Am in 
the bottom sediments is notably higher than of plutonium 
in the soluble state, when pH 4.8, transfer more than 40% 
of 241Am. Relations of activities of radionuclides 137Cs/90Sr, 
90Sr/239+240Pu, 241Am/239+240Pu and 244Cm/239+240Pu in the 
bottom sediments of room 012/7 differ significantly from 
the similar relations in the fuel containing materials of the 
Shelter object.

Keywords: uranium, cesium‑137, strontium‑90, 
plutonium‑238,239,240, americium‑241, consecutive extraction, 
speciation of radionuclides, bottom sediments, Shelter object.
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