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Введение
Важным фактором, влияющим на дозу внутрен-

него облучения при ингаляционном поступлении 
радиоактивных аэрозолей, является их дисперсный 
состав [1]. Дисперсный состав аэрозоля характеризу-
ется распреде лением частиц по их размерам или рас-
пределением массы аэрозоля по частицам различных 
размеров. В случае радиоактивных аэрозолей суще-
ственное значение имеет распределение активности, в 
частности определенных радионуклидов, по частицам 
различных размеров [2].

Представлены результаты исследований дисперс-
ности, морфологии и элементного состава радиоак-
тивных аэрозольных частиц на участке по произ-
водству смешанного нитридного уран-плутониевого 
(СНУП) топлива КЭУ-1 на ХМЗ АО «СХК», проведен-
ные в 2014 и 2017 гг.

Материалы и методы
Дисперсный состав
Импакторы  – селективные пробоотборные ус-

трой ства, состоящие из последовательно располо-
женных каскадов, на каждом из которых происходит 
осаждение заданной размерной фракции аэрозолей, 
причем в качестве заключительного каскада исполь-
зуют фильтр. 

Минимальный размер частиц, которые могут быть 
разделены обыкновенным инерционным импактором, 
составил ~ 0,3 мкм. Более мелкие частицы задержива-
ются конечным (выходным) фильтром [3].

Отбирая пробы аэрозолей с помощью импактора, 
а затем измеряя активность радионуклидов на коллек-
торных пластинах, строят гистограммы распределе-
ния активности радионуклидов (р/н) по аэродинами-
ческому диаметру (АД) частиц. Опыт и теоретические 
исследования показали, наиболее подходящей для ап-
проксимации результатов измерений является функ-
ция логнормального распределения [2]. Параметры, 
его определяющие,  – медианный по активности 
аэродинамический диаметр (АМАД) и стандартное 
геометрическое отклонение σg (СГО) [4]. Величина σg 
характеризует разброс диаметров частиц относитель-
но АМАД: 67 % активности аэрозоля ассоциировано 
с частицами в диапазоне диаметров от АМАД/σg до 
АМАД∙σg. Монодисперсный аэрозоль имеет σg = 1.

В настоящей работе применялись импакторы, раз-
работанные в ФМБЦ:
 – АИП-2, патент RU 2239815 [5], номер в Госреестре 

СИ № 28021-04;
 – ФРТЧ, патент RU 2509375 [6, 7];

а также зарубежные импакторы:
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РефеРат
Цель: Исследование физико-химических характеристик радиоактивных аэрозолей, образующихся при производстве 

смешанного нитридного уран-плутониевого (СНУП) топлива.
Материал и методы: Для исследования дисперсного состава применялись отечественные импакторы: АИП-2, ФРТЧ 

(ФМБЦ им. А.И. Бурназяна), а также зарубежные модели: каскадный импактор Андерсена (Copley Scientific, UK), индиви-
дуальный импактор SKC Sioutas (SKC inc., США). При исследовании морфологических характеристик использовали рас-
тровый электронный микроскоп (РЭМ) LYRA-3 (Tescan), оснащенный рентгеновским микроанализатором (РМА) X-max 80 
(Oxford Instruments). Для поиска содержащих уран и плутоний частиц в отдельных пробах применяли масс-спектрометр 
вторичных ионов IMS-1280 (Cameca) и трековый анализ.

Результаты: Значение медианного по активности (Σa) аэродинамического диаметра (АМАД) аэрозольных частиц ва-
рьирует от 12 до 33 мкм, для 239Pu – от 14 до 27 мкм. Наименьшие значения АМАД (0,4–2,5 мкм для 239Pu) обнаружены в 
ремонтной зоне у бокса синтеза и спекания. Элементный состав аэрозольных частиц определяется наличием U (63–86 %), Pu 
(5–10 %) и О (9–47 %), Fe в отдельных пробах – до 32 %, другие элементы Nа, S, N, Р содержатся в гораздо меньшем количестве, 
не превышающем 2–8 %. В составе лишь одной частицы, содержащей уран и плутоний, присутствует азот (3 %).

Заключение: В операторской зоне основной вклад в объемную активность вносит грубодисперсная фракция радио-
активных аэрозолей, вероятно, обусловленная операциями прессования и дробления. Аэрозольные частицы присутствуют 
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дуальные частицы (20–200 нм) смешанного оксида урана-плутония, либо оксида урана как на поверхности конгломерата, 
так и в приповерхностных слоях внутри.
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 – каскадный импактор Андерсена (Copley Scientific, 
Великобритания);

 – индивидуальный импактор SKC Sioutas (SKC Inc., 
США). 

Расчет АМАД проводился в соответствии с мето-
диками [9, 10].

В качестве побудителей расхода применялись пе-
реносные воздуходувки либо штатная вакуумная систе-
ма предприятия. Отбор проб проводился на высоте ~ 
1,6–2,0 м в точках, согласованных со службой РБ. Для 
исследования динамики счетной концентрации аэро-
золей применялись шестиканальные оптические счет-
чики Handheld 3016 (Госреестр № 48014-11). Измерения 
активности проб проводили после обязательной вы-
держки не менее 3 сут для распада естественных ко-
роткоживущих радионуклидов. Суммарная активность 
альфа-излучающих р/н измерялась на радиометрах 
УМФ-2000 (№ 16297-08 Госреестра). 

Измерение активности гамма-излучающих ра-
дио нуклидов (241Am) проводили на полупроводни-
ковом гамма-спектрометре, состоящем из широко-
полосного детектора Canberra BE3830 и анализа тора 
InSpector-2000 (№  18509-10 Госреестра), измере-
ния проводили в соответствии с методикой [11]. 
Радиохимическую пробоподготовку и приготовление 
счетных образцов для альфа-спектрометрии прово-
дили в соответствии с методиками [12–14], измерения 
проводили на альфа-спектрометре Alpha Duo (ORTEC) 
(№ 46163-10 Госреестра).

Морфология и элементный состав
Автоматический поиск частиц методом МСВИ 

(масс-спектрометрия вторичных ионов) проводили 
на масс-спектрометре IMS-1280 (Cameca, Франция) 
(№47061-11 Госреестра). Поиск частиц осуществляли 
на подложках из монокристаллического кремния, на 
которые частицы были перенесены методом ваку-
умной импакции. Область сканирования составляла 
900 мм2.

Автоматический поиск, получение изображения 
и проведение элементного анализа осуществляли на 
растровом электронном микроскопе Lyra 3 (Tescan, 

Чехия) (№  53938-13 Госреестра), оснащенным рент-
геновским микроанализатором X-max 80 (Oxford 
Instruments, Великобритания). Автоматический поиск 
частиц методом РЭМ-РМА проводили на подложке из 
монокристаллического кремния. Площадь сканирова-
ния препаратов составляла 25–40 мм2.

Условия сканирования: ускоряющее напряже-
ние 25–30 кВ, сила тока 0,5–1,5 нА, размер поля 
100×100 мкм, размер изображения 2048×2048 пикселов, 
скорость сканирования 4 мкм на пиксел, скорость сче-
та детектора 105 с–1, длительность анализа микроча-
стицы 3 с. При таком режиме сканирования удается 
обнаружить частицы размером от 100 нм и более.

Для предварительной количественной оценки 
присутствия радионуклидов в пробах использовали 
метод альфа-авторадиографии. 

Результаты и обсуждение
Дисперсный состав
Результаты исследования дисперсного состава 

радиоактивных аэрозолей КЭУ-1 представлены в табл. 
1–2. В операторской зоне основной вклад в объемную 
активность (ОА) вносит грубодисперсная фракция ра-
диоактивных аэрозолей, вероятно, обусловленная опе-
рациями прессования и дробления. Значение АМАД 
(Σa) варьируется от 12 до 33 мкм, для 239Pu – от 14 до 
27 мкм. Наименьшие значения АМАД (0,4–2,5 мкм для 
239Pu) обнаружены в ремонтной зоне у бокса синтеза и 
спекания (табл. 1).

На рис. 1–2 представлено распределение активно-
сти 239Pu по АД в ремонтной зоне у бокса синтеза и 
спекания в период 29.09–5.10.2017. Данное распреде-
ление носит бимодальный характер. Значение АМАД 
субмикронной фракции – 400 нм с вкладом в ОА 37 %. 
Значение АМАД грубодисперсной фракции состави-
ло более 9 мкм. Результат оценки вклада в ожидаемую 
эффективную дозу (ОЭД) внутреннего облучения каж-
дой из фракций представлен в табл. 3. 

При расчете вклада в ОЭД в случае субмикронной 
фракции использовали дозовый коэффициент из базы 
данных МКРЗ [15] для значения АМАД 0,3 мкм, для 

Таблица 1
Дисперсный состав радиоактивных аэрозолей КЭУ-1

Dispersed composition of radioactive aerosols KEU-1

Дата Зона Место отбора
Σa 239Pu 241Am

АМАД, 
мкм

σg, 
мкм

Вклад в 
ОА, %

АМАД, 
мкм

σg, 
мкм

Вклад в 
ОА, %

АМАД, 
мкм

σg, 
мкм

Вклад в 
ОА, %

29.09-4.10.17

О
пе

ра
то

р с
ка

я Бокс измельчения и смешения ис-
ходных компонентов и нитридов

2,6 2,0 2 2,7 2,4 3 1,1 1,4 9
29 1,9 98 27 1,4 97 23 1,5 91

29.09-5.10.17 Бокс прессования шашек и 
таблеток

3,0 2,1 3 3,6 3,0 1 1,6 2,6 1
22 2,1 97 26 1,7 99 31 2,0 99

29.09-5.10.17
Бокс синтеза и спекания

9,3 2,6 29
– – –

0,7 5,4 15
> 22 – 71 33 2,0 85

29.09-4.10.17

Ре
м

он
тн

ая Бокс синтеза, спекания

1,4 3,8 71 0,4 3,6 37 0,6 3,4 92
> 9,0 – 29 > 9,0 – 63 > 9,0 – 8

4-5.10.17 2,9 2,3 76 2,5 2,8 64 1,7 2,5 86
> 19 – 24 > 19 – 36 > 19 – 14

29.09-4.10.17
Бокс измельчения и смешения ис-
ходных компонентов и нитридов

– – – 14 4,6 100 4,8 2,4 100
4-5.10.17 9,1 4,0 21 9,0 3,4 19 0,8 5,4 8

> 20 – 79 > 20 – 81 27 1,7 92
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грубодисперсной фракции  – дозовый коэффициент 
для значения АМАД 10 мкм, тип соединения при инга-
ляции – П для обеих фракций. Как видно из табл. 3, не-
смотря на меньший вклад в ОА, вклад субмикронной 
фракции в ОЭД выше в 2 раза по сравнению с вкладом 
грубодисперсной фракции.

Анализ динамики счетной концентрации и ОА 
(рис.  3) указывает на то, что ингаляционное посту-

пление радиоактивных аэрозолей носит импульс-
ный характер, обусловленный кратковременными 
выбросами.

Данный вывод подтверждается при анализе значе-
ний ОА 239Pu в ремонтной зоне (табл. 4). Cуточные зна-
чения ОА превышают значения ОА за 5 суток в 3–6 раз.

Более крупные значения АМАД в ремонтной зоне 
у бокса смешения и измельчения (14  мкм и более) 

Рис. 1. Распределение активности 239Pu по АД в ремонтной зоне 29.09-4.10.17
Fig. 1. Distribution of 239Pu activity by AD in the repair zone 29.09-4.10.17

Рис. 2. Распределение активности 239Pu по АД в ремонтной зоне 4-5.10.2017
Fig. 2. Distribution of the activity of 239Pu by AD in the in the repair zone 4-5.10.2017
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Таблица 2
Дисперсный состав радиоактивных аэрозолей КЭУ-1 (альфа-радиометрия) 

Dispersed composition of radioactive aerosols KEU-1 (alpha-radiometry)

Дата отбора Зона Место отбора
Σa

АМАД, мкм σg, мкм Вклад в ОА, % ОА, ДОА*

25.06 – 2.07.14

Операторская

Место хранения оборотов
8,5 3,7 22

1,3
> 22 – 78

03.10.2017 Бокс прессования шашек и таблеток 33 3,2 100 27

2-3.10.17 Бокс контроля содержания примеси углерода 
в синтезированном нитриде 18 3,5 100 5,0

2-5.10.17 Загрузка-выгрузка оборотов и оснастки 18 3,4 100 6,3
3-5.10.17 Бокс хранения готовой продукции 12 3,4 100 0,5

25 – 30.06.14 Ремонтная Бокс измельчения, смешения исходных ком-
понентов и нитридов 22 4,4 100 9,4

Примечание: * – 1 ДОА = 0,032 Бк/м3

(а) Бокс измельчения и смешения исходных компонентов и нитридов

(а) Бокс измельчения и смешения исходных компонентов и нитридов

(б) Бокс синтеза и спекания 

(б) Бокс синтеза и спекания 
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(табл. 1) указывают на близость к источнику аэрозо-
лей. По-видимому, дисперсный состав у бокса синтеза 
и спекания обусловлен данным источником: доля гру-
бодисперсной фракции исходного выброса при рас-
пространении аэрозоля снижается за счет седимента-
ции, доля торакальной фракции возрастает (рис. 1–2). 
Однако нельзя исключить влияние высокотемпера-
турных процессов, которые, как известно, являются 
потенциальными источниками образования наноаэ-
розолей в производственной среде [16].

Морфология и элементный состав
Обнаруженные методом МСВИ в режиме авто-

матического сканирования частицы исследованы 
методом РЭМ-РМА. При оценке элементного со-
става содержание кремния и углерода не учитывали, 
поскольку частицы в препаратах помещали на крем-
ниевую подложку и закрепляли их органическим 
связующим. 

В препарате пробы SH-SKC4 методом МСВИ обна-
ружено двенадцать урансодержащих частиц, в состав 
пяти из которых входит плутоний. Элементный состав 
частиц представлен в табл. 5.

Морфология частиц, в состав которых входит плу-
тоний, различается:

1) плотная индивидуальная частица смешанного ок-
сида урана-плутония, содержащая в своем составе 3 % 
азота, размером 1,1 мкм неправильной формы (рис. 4а);

2) конгломерат размером 1,3  мкм, содержащим 
плотную угловатую частицу (0,4 мкм) смешанного ок-
сида урана-плутония с острыми краями;

3) конгломераты размером 0,9 мкм, содержащие в 
своем составе сферические частицы смешанного окси-
да урана-плутония диаметром 0,25–0,35 мкм (рис. 4б).

4) конгломерат (1 мкм), который состоит из ско-
пления уран- и плутоний-содержащих частиц разме-
ром 20–50 нм (рис. 4в). В конгломерате присутствуют 
области, в которых обнаружен только уран, без плу-
тония, и области, в которых уран и плутоний присут-
ствуют совместно.

Частицы, содержащие уран без плутония, также 
можно разделить три группы:

1) агрегат оксида урана неправильной формы раз-
мером 2  мкм, образовавшийся, по-видимому, в ре-
зультате взаимодействия (химическое, термическое) 
сферических и округлых частиц размером 200–250 нм;

2) конгломераты (0,5–2 мкм), содержащие скопле-
ния (200–250  нм) урансодержащих частиц размером 
50–100 нм;

3) конгломераты (0,6–1,5 мкм), содержащие рыхлые 
включения урана на поверхности и в приповерхност-
ных слоях.

Представленные данные находятся в согласии с 
результатами исследований НП «Лаборатория анализа 
микрочастиц» 2014 г., когда в пробах воздушной среды 
из ремонтной зоны были обнаружены субмикронная 
частица оксида плутония, а также конгломерат ура-
новых частиц субмикронных размеров (рис. 5 а, б) [18].

Таким образом, как показывают исследования 
морфологии и элементного состава частиц аэрозолей 
на производстве СНУП топлива, аэрозольные части-
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Рис. 3. ОА (в единицах ДОА) у бокса измельчения и смешения исходных компонентов и нитридов в операторской зоне и 
нормированная счетная концентрация (измеренная счетчиком HandHeld 3016) 

Fig. 3. Volumetric activity (in permissible volumetric activity units) at the grinding and mixing box of initial components and nitrides in 
the operatorʼs zone and the normalized counting concentration (measured by the HandHeld 3016 counter)

Таблица 3
Оценка вклада в ОЭД фракций частиц 

распределения на рис. 2б
Estimation of the contribution to the EED of fractions is shown 

in Fig. 2b

Фрак ция АМАД, 
мкм

Дозовый 
коэффици-
ент, Зв/Бк

Вклад в 
ОА, %

Вклад в 
ОЭД, %

Субмикронная 0,3 2,0∙10–5 37 67

Грубодисперсная 10 5,9∙10–6 63 33

Таблица 4
Оа 239Pu в ремонтной зоне (по результатам измерений 

активности 239Pu на каскадах импакторов) 
Volumetric activity 239Pu in the repair zone (based on the 

results of measurements of 239Pu activity on impactor cascades)

Точка Дата ОА239Pu, ДОА
Бокс измельчения и смешения ис-
ходных компонентов и нитридов

29.09–4.10.17 3,8 ± 0,8
4–5.10.17 24 ± 5

Бокс синтеза и спекания 29.09–4.10.17 5,6 ± 1,1
4–5.10.17 18 ± 4

Примечание: * – 1 ДОА = 0,032 Бк/м3
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цы присутствуют в виде индивидуальных частиц или 
плотных агрегатов размером 0,2–2 мкм, а также в виде 
конгломератов размером от 0,5 до 4 мкм на основе ок-
сидов кремния, железа, кальция и т.д., содержащих 
включения (от 200 до 400 нм) или индивидуальные ча-
стицы (20–200 нм) смешанного оксида урана-плутония, 
либо оксида урана как на поверхности конгломерата, 
так и в приповерхностных слоях внутри.

При ингаляционном поступлении и последующем 
взаимодействии с жидкостями тела, можно предпо-
ложить, что обнаруженные наноструктурированные 
частицы будут распадаться на индивидуальные части-
цы. В этом случае, несмотря на присутствие в воздухе 
рабочей зоны грубодисперсных аэрозолей (что под-
тверждается исследованиями с помощью каскадных 
импакторов), внутреннее облучение при ингаляцион-

Таблица 5
Элементный состав урановых микрочастиц пробы SH-SKC-4

Elemental composition of SH-SKC-4 uranium microparticles

№ частицы
Содержание, %

U Pu O Fe N S Na P K Ca Mn
1 64 ± 29 – 28 ± 12 5 ± 2 – – 1 ± 0,5 – – – 3 ± 1
2 78 ± 14 10 ± 2 9 ± 2 – 3 ± 1 – – – – – –
3 82 ± 22 – 18 ± 5 – – – – – – – –
4 86 ± 15 – 14 ± 3 – – – – – – – –
5 74 ± 17 7 ± 2 19 ± 5 – – – – – – – –
6 42 ± 13 – 37 ± 12 6 ± 2 – < 1 1 ± 0,5 8 ± 3 – 6 ± 2 –
7 76 ± 20 9 ± 2 15 ± 4 – – – – – – – –
8 63 ± 13 – 25 ± 6 – – 6 ± 2 3 ± 1 – 3 ± 1 – –
9 71 ± 23 9 ± 3 20 ± 7 – – – – – – – –

10 73 ± 13 5 ± 1 22 ± 4 – – – – – – – –
11 84 ± 10 – 16 ± 2 – – – – – – – –
12 62 ± 12 – 32 ± 6 2 ± 1 – 4 ± 1 2 ± 1 – – – –

(б) (в)(а)

Рис. 4. Проба SH-SKC-4, частицы, содержащие Pu: (а) — частица 2; (б) — частица 7; (в) — частица 10
Fig. 4. Sample SH-SKC-4, particles containing Pu: (а) — particle 2; (б) — particle 7; (в) — particle 10

(б)(а)

Рис. 5. Проба Н-1 (ремонтная зона): (а) — частица, состоящая из оксида плутония;  
(б) — конгломерат урановых частиц субмикронных размеров (данные 2014 г.) 

Fig. 5. Test H-1 ( repair area): (а) — a particle consisting of plutonium oxide;  
(б) — a conglomerate of submicron-sized uranium particles (2014 data) 
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ном поступлении будет определяться частицами суб-
микронного и, возможно, нанометрового диапазона.

Выводы
1. В операторской зоне основной вклад в объемную 

активность вносит грубодисперсная фракция радио-
активных аэрозолей, вероятно, обусловленная опера-
циями прессования и дробления. Значение АМАД (Σa) 
варьирует от 12 до 33 мкм, для 239Pu – от 14 до 27 мкм. 
Наименьшие значения АМАД (0,4–2,5 мкм для 239Pu) 
обнаружены у частиц в ремонтной зоне у бокса син-
теза и спекания. 

2. В ремонтной зоне у бокса синтеза и спекания 
обнаружено бимодальное распределение активно-
сти 239Pu по АД, состоящее из субмикронной (АМАД 
400 нм) и грубодисперсной (АМАД более 9 мкм) фрак-
ций. При этом, несмотря на меньший вклад в ОА 
(37 %), вклад субмикронной фракции в ОЭД в 2 раза 
выше по сравнению с вкладом грубодисперсной фрак-
ции, составляя 67 %. 

3. Анализ динамики счетной концентрации и объ-
емной активности указывает, что ингаляционное по-
ступление радиоактивных аэрозолей носит импульс-

ный характер, обусловленный кратковременными 
выбросами.

4. Аэрозольные частицы присутствуют в виде 
индивидуальных частиц или плотных агрегатов раз-
мером 0,2–2 мкм, а также в виде конгломератов раз-
мером от 0,5 до 4  мкм на основе оксидов кремния, 
железа, кальция и т.д., содержащих включения (от 200 
до 400 нм) или индивидуальные частицы (20–200 нм) 
смешанного оксида урана-плутония, либо оксида ура-
на как на поверхности конгломерата, так и в припо-
верхностных слоях внутри. 

5. В пробах обнаружено гораздо большее число 
ураносодержащих частиц. Так, например, в пробе SH-
SKC4 (ремонтная зона) обнаружено 12 ураносодер-
жащих частиц, только в 5 из них выявлен плутоний. 
Данный результат, по-видимому, обусловлен боль-
шей массовой долей оксида урана по сравнению с 
диоксидом плутония в исходной смеси реагентов. 
Элементный состав аэрозольных частиц определяет-
ся наличием U (63–86 %), Pu (5–10 %) и О (9–47 %), Fe в 
отдельных пробах до 32 %, другие элементы (Nа, S, N, 
Р) содержатся в гораздо меньшем количестве, не пре-
вышающем 2–8 %. В составе лишь одной частицы, со-
держащей уран и плутоний, присутствует азот (3 %).
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Size Distribution, Morphology and Elemental Composition of Aerosol Particles on the 
Fabrication of Mixed Nitride Uranium-Plutonium Fuel
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Purpose: Study of physical and chemical properties of radioactive aerosols formed on the fabrication of mixed nitride uranium-
plutonium (MNUP) fuel.

Material and methods: The following impactors were utilized for activity particle-size distribution analysis: AIP-2, PHRT, 
IRAM-2-4I (SRC FMBC), Andersen cascade impactor (Copley Scientific, UK), SKC Sioutas (SKC inc., USA). Scanning electron 
microscope (SEM) Tescan LYRA-3 equipped the X-ray microanalyzer X-max 80 (Oxford Instruments) was used for study of 
morphological characteristics of aerosol particles. Secondary ion-mass spectrometer Cameca IMS-1280 and track analysis were 
used for search of particles containing the uranium and plutonium radionuclides. 

Results: Values of AMAD (Σa) vary from 12 µm till 30 µm, for 239Pu – from 14 till 27 µm. Lowest AMAD values (0.4–2.5 µm for 
239Pu) were found in the repair area near the glove box of synthesis and sintering. The samples contain a much larger number of 
uranium-containing particles, which is likely due to a larger mass fraction of uranium oxide compared with plutonium dioxide in 
the initial mixture of reagents. Elemental composition of aerosol particles includes U (63–86 %), Pu (5–10 %) and О (9–47 %), Fe – in 
some samples till 32 %. Other elements like Nа, S, N, Р are contained in rather lowest amounts not exceeding 1–8 %. Only one nitrogen-
containing particle was found (3 % of N).

Conclusion: Coarse fraction of radioactive aerosols makes a major contribution in activity concentration in air of the operator 
zone which is driven by such operations as pressing and crushing. Aerosol particles are presented as individual particles or dense 
aggregates by size of 0,2– 2 µm and also as conglomerates by size 0,5–4 µm consisting of oxides (or carbides) of silicon, iron, calcium, 
etc. containing inclusions (200–400 nm) or individual particles (20–200 nm) of mixed U-Pu oxide or uranium oxide on the surface of 
conglomerate as well aslocated in the near-surface layers inside.

Key words: plutonium, radioactive aerosol, AMAD, impactor, mixed nitride uranium-plutonium fuel, scanning electron 
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