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Аварии на атомных электростанциях (например, Чернобыльской АЭС) приводят к тому, что соединения урана и продукты деления распространяются в окружающей среде в различных формах, включая кинетически стабильные и высокорадиоактивные «горячие» частицы. Эти частицы могут образовываться в различных условиях (температура, окислительно-восстановительные условия, нейтронный поток и т. д.), и скорость их разложения и растворения зависит как от их структуры и состава, так и от условий окружающей среды. Данная работа посвящена установлению зависимости кинетики разрушения/растворения чернобыльских «горячих» частиц от условий их формирования. Для этого проводилось сравнение частиц различного выгорания топлива, находившихся в условиях окружающей среды в течение 30 лет, с частицами, хранившимися в лаборатории при постоянных значениях температуры и влажности.
Для анализа «горячих» частиц были исследованы следующие образцы: пробы мхов из района Припяти и почвы из Рыжего леса, отобранные в 2016 году, и проба почвы, отобранная в 1,5 км от 4 энергоблока ЧАЭС у дороги в сторону Припяти в 1986 году.
«Горячие» частицы были локализованы с помощью цифровой радиографии и были извлечены с помощью игл микроманипулятора растрового электронного микроскопа (ESEM XL30, FEI / Philips). Изображения РЭМ-ОРЭ (растровая электронная микроскопия в режиме обратно-рассеянных электронов, JEOL JSM-6480LV с INCA Energy-350) частиц, подвергшихся различному воздействию окружающей среды и разного выгорания представлены на рис.1. Различное выгорание частиц было сначала оценено по содержанию Am-241 и различной морфология поверхности зерна (рис.1). Точные значения выгорания определялись отношениями U-235/U-238 с применением масс-спектрометрии вторичных ионов (TOF-SIMS.5, IONTOF). Частица, показанная в центре рисунка 1, имеет низкое значение выгорание (4,3 МВт ·сут/кгU), в то время как выгорание частицы, показанной слева, составляет 15,2 МВт·сут / кгU. Для сравнения, среднее значение выгорания чернобыльского топлива перед аварией составляло 12±1,5 МВт·сут / кгU. Следует отметить значительную разницу морфологических особенностей этих двух частиц, свидетельствующую об их разной способности к разрушению/растворению, тогда как обе частицы были отобраны в 2016 году и находились в условиях окружающей среды на протяжении 30 лет.

Исследованные частицы 1986 г. отбора (например, рис.1, справа) характеризуются высокой степенью выгорания, судя по их морфологическим особенностям (множественные газовые каналы на границах зерен). Несмотря на то, что такие частицы не подвергались влиянию условий окружающей среды в течение последних 30 лет, можно прогнозировать, что их устойчивость к разрушению/растворению будет низкой.

Выгорание топлива является одним из параметров, определяющих кинетическую стабильность «горячих» частиц в условиях значительного перепада температур и влажности. Этот параметр должен учитываться при прогнозном моделировании распространения радионуклидов, включенных в «горячие» частицы.
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Fig. 1. РЭМ-ОРЭ изображения чернобыльских «горячих» частиц.

