SAMMENDRAG

For å vurdere miljømessige konsekvenser av radioaktive forurensinger i økosystemer, må vi ha informasjon om kildetermen (inkludert radionuklidenes isotopsammensetning og tilstandsformer) og det kontaminerte økosystemet. I dette arbeidet har avansert teknologi blitt utviklet, implementert i radioøkologi og benyttet til å påvise at kilden og utslippsscenariet er bestemmende for egenskapene til radioaktive partikler i utslipp fra nukleære kilder. Hovedmålsetningene for dette prosjektet var å (i) bringe nye avanserte teknikker inn i radioøkologi som er nødvendig for å kunne identifisere partikkelkarakteristika som avhenger av utslippskilde og utslippsforløp og som påvirker overføring av radionuklider i partikkelkontaminerte økosystem, (ii) bruke disse nye teknikkene til å karakterisere radioaktive partikler i områder kontaminert som følge av utslipp fra spesifikke kilder under spesielle utslippsbetingelser og (iii) knytte de radioaktive partiklenes egenskaper til utslippskilde og utslippsbetingelser for således å fremskaffe informasjon som burde være av stor betydning i miljøvurderinger av kontaminerte områder eller med tanke på fremtidige utslipp.

Prøver fra en rekke økosystemer som har blitt kontaminerte av radioaktive partikler som følge av utslipp fra ulike nukleære hendelser ble valgt ut for å representere ulike typer utslippskilder og utslippsbetingelser som prøvesprengninger (Semipalatinsk, Kasakhstan), utslipp i forbindelse med reprosessering av kjernebrensel (Mayak, Russland og Irskesjøen), reaktorulykke (Tsjernobyl, Ukraina), kjernevåpen-ulykker (Palomares, Spania og Thule, Grønland) og bruk av ammunisjon med utarmet uran (Kosovo og Kuwait). Det ble benyttet standard radioanalytiske metoder og en rekke avanserte analytiske teknikker for å systematisk studere tilstandsformer og potensiell mobilitet og biotilgjengelighet av radionuklider i de ulike kontaminerte områdene.

Heterogeniteter i prøvene ble identifisert og partikler isolert ved hjelp av digital autoradiografi og gjentatte prøveoppdelinger med påfølgende gammaspektroskopi (binær separasjon). Etter å ha redusert volumet av en prøve gjennom en rekke prøveoppdelinger kunne radioaktive partikler med matriks av tunge elementer (som regel U og Pu) lokaliseres i skanning elektron mikroskopi med røntgen mikroanalyse (SEM-XRMA). Ved å studere tilbakespredte elektroner (BEI) fra prøven lyser tunge elementer opp. Tilstedeværelsen av disse elementene ble bekreftet ved hjelp av XRMA. Utarmet uran partikler i meget kontaminerte jordprøver ble identifisert og lokalisert direkte i SEM-XRMA. Videre ga SEM-XRMA og ESEM-XRMA analyser overflateinformasjon om partiklenes struktur ved å detektere sekundære elektroner fra prøven (SEI), størrelsesfordeling i BEI modus og sammensetning og fordeling av elementer ved å bruke XRMA punktmålinger, XRMA line scan og røntgen mapping. For å skaffe informasjon om elementsammensetning, krystallografiske mikrostrukturer og oksidasjonstall for aktinider i individuelle mikroskopiske partikler ble avanserte synkrotronbasert mikro røntgen teknikker ((-XRF, (-XRD, (-tomography, (-XANES) utviklet ved to synkrotronanlegg (ESRF, Frankrike og HASYLAB, Tyskland) og tilpasset de krav som stilles for å studere mikroskopiske radioaktive prøver. Videre ble løselighet og potensiell biotilgjengelighet av aktinider i partikkelkontaminerte jord og sediment prøver undersøkt ved hjelp av in vitro ekstraksjoner i biologisk relevante løsninger (0.16 M HCl). Individuelle radioaktive partikler ble også karakterisert med hensyn på isotop-forhold ved hjelp av ICP-MS (Inductively Coupled Plasma Masse Spektrometer) og Akselerasjon Masse Spektrometer (AMS) for kildeidentifisering.

Det ble funnet radioaktive partikler og fragmenter i prøver fra alle de undersøkte områdene. Partiklene hadde varierende størrelse, form, struktur, morfologi, tetthet og fordeling av oksidasjontall. Resultatene viser at radionuklidenes tilstandsformer og spesielt de radioaktive partiklenes sammensetning er relatert til utslippskilden (kildeterm), mens partiklenes egenskaper med hensyn på partikkelstørrelse, krystallografiske mikrostrukturer, oksidasjonstall og løselighet i stor grad avhenger av utslippsbetingelsene.

Resultater fra digital autoradiografi viste at alle prøvene fra prøvesprengingsfeltet Semipalatinsk i Kasakhstan inneholdt radioaktive partikler med forskjellig størrelse og aktivitet. Konfokal synkrotronbasert mikro røntgen fluorescens mapping av isolerte, flere hundre (m til mm store jordkorn fra prøvesprengningskraterene Tel’kem 1 og 2 (eksplosjoner med lavt fisjonsutbytte) viser at disse inneholder inklusjoner av Pu og U som er noen titalls mikrometer i diameter. Videre viste resultatene at U og Pu var samlokaliserte i de undersøkte partiklene med sterk korrelasjon mellom XRF intensiteter (U-L( og Pu-L() i individuelle mapping piksler. Ekstraksjonseksperimenter med 0.16 M HCl viser at transuranene er lite løselig i partikkel kontaminert jord fra prøvesprengningskraterene Balapan, Tel’kem 1 og 2. Mellom 55–95 % av 241Am ble ikke ekstrahert, selv etter 1 ukes kontakt med 0.16 M HCl.

Digital autoradiografi viste at den radioaktive forurensningen i prøver fra det terrestriske miljøet rundt det russiske reprosesseringsanlegget Mayak og det marine miljøet nær det britiske reprosesseringsanlegget Sellafield i Irskesjøen er svært heterogent fordelt. Flere radioaktive partikler kunne isoleres, bl.a. ble to radioaktive partikler med U matriks funnet i sedimenter fra Ravenglass estuariet. Videre ble det isolert partikler fra Mayak reservoar sedimenter som var assosiert med metaller som Ti, Sr, Mo, Cr and Pb, men ingen med U eller Pu matriks. Løselighetsforsøk viste at 241Am i partikkelkontaminerte sedimenter fra Irskesjøen er lett løselig i 0.16 M HCl. Bare 10-15 % var ikke løst etter 1 ukes kontakttid. Mengden ekstrahert 241Am var langt høyere enn for eksempel jordprøver kontaminert av utslipp fra kjernevåpenprøvesprengingene i Semipalatinsk. Således bør potensialet for remobilisering av aktinider fra kontaminerte Irskesjø-sedimenter tas med i vurderinger av de miljømessige påvirkningene av utslipp fra Sellafield.

Tsjernobyl ulykken i 1986 medførte at 6-8 tonn uran brensel (UO2) slapp ut i miljøet. Først ble inerte U brensel partikler sluppet ut som følge av den initiale eksplosjonen (under høyt trykk og temperatur og uten oksygen), mens oksiderte U3O8 partikler med 10 ganger høyere vitringshastighet ble sluppet ut under den påfølgende brannen i grafittmoderatoren i reaktoren med lavere temperatur og trykk og med oksygen til stede. Resultater fra synkrotronbasert mikro røntgen eksperimenter viste at U brenselpartikler som ble sluppet ut i forbindelse med eksplosjonen inneholdt ikke-oksidert eller tilsynelatende redusert U. I noen av disse partiklene ble det registrert svake (-XRD signaler av UO eller U-karbider, mens andre partikler fra eksplosjonene inneholdt forholdsvis inerte faser av U-Zr. Partiklene fra den etterfølgende brannen var oksidert med en kjerne av det opprinnelige UO2-brenselet. Brenselspartiklene fra utslippet fremviste altså variasjoner i elementsammensetning og elementfordeling så vel som krystallografiske strukturer og oksidasjonstall for U, som var avhengige av betingelsene (temperatur, trykk og redoks-forhold) under utslippsforløpet. Sammen med andre vitringsforsøk (løselighetsforsøk) viser resultatene at uranpartikler fra en eksplosjon i en RBMK-reaktor (Tsjernobyl-type) med grafittmoderator ved høy temperatur, høyt trykk og uten oksygen til stede vil være redusert eller ikke-oksidert, ha meget lav vitringshastighet og overføring av radioaktive stoffer til næringskjeder forsinkes med flere 10-år. Ved brann i en slik reaktor vil uranpartiklene være oksiderte, med høy vitringshastighet og overføringen i næringskjeder går raskt.

I forbindelse med to bombeflyulykker i 1966 og 1968 detonerte det konvensjonelle sprengstoffet i atomvåpnene slik at fissilt materiale i form av partikler ble spredt utover begrensede områder i Palomares, Spania og Thule, Grønland. Partikler inneholdende U og Pu ble isolert fra jord og sedimentprøver fra disse områdene og analysert med SEM-XRMA og (-SRXRF mapping. Resultatene viser at både Palomares og Thule partiklene inneholder signifikante mengder U i tillegg til Pu og at disse elementene sameksisterte i partiklene. ESEM-XRMA line scan analyser viste varierende Pu-L(/U-L(-forhold på partikkeloverflatene som indikerte heterogeniteter i materialet. Ved hjelp av ICP-MS ble det målt lave 239Pu/235U isotopforhold (0.62-0.78) i enkeltpartikler som viser at anriket U utgjør størsteparten av det fissile materialet i partiklene. Synkrotronbasert mikro røntgen XANES (x-ray absorption near edge spectroscopy) analyser av partiklene viste at de inneholdt en blanding av oksider av U (for det meste UO2 med tilstedeværelse av U3O8) og Pu ((III)/(IV), (IV)/(V) or (III), (IV) and (V)). Verken U metall, Pu metall, uranyl eller Pu(VI) kunne påvises i partiklene. Partiklene fra Palomares og Thule er bemerkelsesverdig like med hensyn til elementfordeling, morfologi og oksidasjonstilstand. Dette indikerer at utslippskilden og betingelsene for partikkelutslippet har vært like. Således er egenskapene for disse partiklene mer avhengig av kildematerialet og utslippsscenariet (fragmentering og dannelsen av partikler) enn de miljøbetingelsene de har vært eksponert for siden slutten av 1960-tallet.
Egenskapene til utarmet U partikler i jord (Kosovo) og sand (Kuwait) som ble kontaminert som følge av bruk av utarmet U ammunisjon i Balkan-konflikten og Gulf-krigen varierte betydelig avhenging av utslippsscenariet. Lys gule og høyt oksiderte utarmet U partikler (U2O5 og U(VI)) med en bred størrelsesfordeling fra mindre enn 1 til flere hundre mikrometer ble sluppet ut i forbindelse med en brann i et ammunisjonslager i Kuwait. Utarmet U i sand kontaminert med slike partikler løste seg forholdsvis raskt (84 % etter 2 timers kontakt tid) i 0.16 M HCl. Partikler assosiert med prosjektilers anslag i armerte kjøretøyer eller korrosjon av prosjektiler var mindre og hadde lavere oksidasjonstall (UO2, U3O8 eller en blanding av disse). Den initielle ekstraksjonen av utarmet U i jord- og sandprøver kontaminert med disse partiklene var tilsynelatende mye saktere (ca 25 % var ekstrahert etter 2 timer). Mesteparten av det utarmede U materialet i de kontaminerte prøvene fra Kosovo og Kuwait ble likevel løst i løpet av en uke i 0.16 M HCl, noe som indikerer en høy grad av potensiell mobilitet og biotilgjengelighet. Resultatene viser at utarmet U kan være tilstede som respirable U-partikler på oksiderte former med høy vitringshastighet og langt høyere oksidasjonsformer enn for UO2. Dette tilsier at partikkelegenskaper som oksidasjonstall, vitringshastigheter og påfølgende remobilisering av utarmet U fra partikler bør inkluderes i miljø- og helsemessige vurderinger. Disse resultatene har stor betydning for å kunne vurdere de helsemessige konsekvensene av at økosystemer blir kontaminert med et giftig tungmetall som U. Ved hjelp av ICP-MS og AMS ble det fastslått at enkeltpartikler av utarmet U i Kosovo og Kuwait inneholder opptil 1 % 236U i forhold til 235U. Dette viser at U i prosjektilene stammer fra reprosessert U brensel.

I dette arbeidet har nye avanserte teknikker blitt implementert i radioøkologi og deretter benyttet til å skaffe informasjon om stedsspesifikke partikkel karakteristika som kan relateres til utslippskilde og utslippsforløp i forbindelse med nukleære hendelser. Informasjon om partikkelegenskaper som elementsammensetning og fordeling samt krystallografiske strukturer og oksidasjonstall har deretter blitt knyttet til vitringshastighet, løselighet og potensiell biotilgjengelighet for aktinider som er sluppet ut fra ulike kilder og under forskjellige utslippsforløp. Således utgjør kombinasjonen av avansert fast fase spesieringsteknikker, relevante løselighetstester og radioanalytiske teknikker inkludert ultra lav-nivå massespektrometri et godt verktøy for konsekvensvurderinger i partikkelkontaminerte områder.
