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Процессы функционирования предприятий ядерно-топливного цикла, включая атомные электростанции, добычу и обогащение урана, обращение с радиоактивными отходами сопряжены с выбросом урана в окружающую среду. Дальнейшее распространение урана зависит от конкретных геохимических условий. Важнейшими задачами в целях исключения негативного влияния техногенного U являются предотвращение его миграции в окружающей среде – создание условий для образования немобильных форм, и очистка уже загрязненных территорий. Для решения этих задач оказывается необходимым понимание физико-химических форм урана и процессов их изменения в заданных геохимических условиях.
В природных почвах и водоносных горизонтах техногенный уран присутствует в виде устойчивого катиона UO22+, образующего высокомобильные комплексы – преимущественно карбонатные в условиях доступа CO2 или наличия растворенных карбонатов из окружающих минералов. Иммобилизация происходит в процессах осаждения/соосаждения собственных фаз, восстановления, сорбции. Последний процесс представляется наиболее естественным и распространенным в природных условиях ввиду присутствия большого количества способных к связыванию урана поверхностей: глинистых, Fe/Mn-минералов, природных органических веществ и т.д..
В рамках данной работы методом спектроскопии рентгеновского поглощения были изучены физико-химические формы урана после взаимодействия с естественными природными сорбентами: торфом, бурым углем, глиной MX-80, гетитом. На основании рассчитанных межатомных расстояний и координационных чисел были предложены структуры образующихся поверхностных комплексов. Для всех образцов параметры локального окружения согласуются с ожидаемыми по химическому составу сорбента: атомы С на расстоянии ~2,9 Å на органических сорбентах (торфе и буром угле), атомы Si/Al на ~ 3,15 и 3,62 Å на глине МХ-80. В случае бурого угля при pH 4,7 наблюдали соседние атомы U на расстоянии 3,68 Å, что открывает спор об образовании собственной фазы или полиядерных сорбированных комплексов и требует дальнейшего более детального изучения.
Понимание физико-химических форм урана на природных сорбентах является важным шагом на пути к пониманию миграционного поведения U в условиях окружающей среды.
