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Представлены результаты экспериментов по определению форм нахождения радионуклидов цезия, кобальта 
и стронция в природных материалах, представляющих собой глинистый грунт и песок озерно-ледникового 
генезиса и выполняющих роль естественных барьеров в хранилищах радиоактивных отходов. Установлено, 
что в результате продолжительного контакта с барьерными материалами происходит изменение форм 
нахождения радионуклидов. В исследованных барьерных материалах с течением времени доминирующими 
становятся фиксированные формы радионуклидов цезия, кобальта и стронция. 
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Хранение/захоронение отходов низкого и 
среднего уровня активности осуществляется 
в приповерхностных хранилищах, заглублен-
ных или расположенных на поверхности земли. 
Безопасность таких сооружений в эксплуатаци-
онный и постэксплуатационный периоды обе-
спечивается за счет многобарьерной защитной 
системы, представляющей собой совокупность 
естественных и инженерных барьеров [1, 2], 
препятствующих воздействию ионизирующих 
излучений и миграции радиоактивных веществ 
в окружающую среду. Одним из естественных 
барьеров является вмещающая среда (порода), 
в которой или на которой расположено храни-
лище. Кроме того, к элементам инженерных 
барьеров относятся: буферный материал, под-
стилающий и покрывающий экраны. Часто при 
создании инженерных барьеров используют 
природные материалы: песок, изъятую породу 

или их смеси, т. к. они обладают хорошими про-
тивомиграционными свойствами по отноше-
нию к радионуклидам и доступны. В связи с 
этим материал, из которого состоит вмещающая 
среда, может выступать в качестве буферного 
и в составе подстилающего и покрывающего 
экранов, что часто и практикуется на объектах, 
где сооружаются подобные хранилища. Для вы-
полнения функции по ограничению миграции 
радионуклидов барьерные материалы должны 
обладать хорошими сорбционными свойствами 
по отношению к ним и сохранять способность 
прочно фиксировать их в период потенциаль-
ной опасности радиоактивных отходов. Мигра-
ция радионуклидов за пределы хранилища и их 
распространение в окружающей среде зависят 
от сорбционных свойств барьерных материалов, 
которые, в свою очередь, обусловливают формы 
нахождения радионуклидов в них, особенно на 
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длительный период. С течением времени после 
попадания радионуклидов в природные мате-
риалы физико-химические формы радионукли-
дов изменяются [3], т. к. они взаимодействуют 
с барьерными материалами. Это приводит к 
фиксации радионуклидов на твердой фазе и за-
медлению миграции. По аналогии с тяжелыми 
металлами формы радионуклидов в породах 
и грунтах условно разделяют на подвижные и 
фиксированные [3, 4]:  к подвижным относят 
водорастворимые, сорбированные и обменные 
формы, а к фиксированным — труднораствори-
мые и остаточные. 

Неоднократно было отмечено, что в процессе 
эксплуатации хранилищ радиоактивных отхо-
дов происходит перераспределение форм суще-
ствования радионуклидов в материалах барье-
ра (вмещающей породе, буферной засыпке) [5, 
6], изменяются соотношения доли подвижных 
и фиксированных форм радионуклидов, что и 
сказывается на их миграционной способности 
[7, 8].

Целью данной работы являлась оценка проч-
ности фиксации радионуклидов в барьерных 
материалах в процессе длительного контакта с 
ними. 

Экспериментальная часть

Опыты проводили на образцах покровных су-
глинков, отобранных на площадке пункта хра-
нения радиоактивных отходов, и песка озер-
но-ледникового генезиса, использованных в 
качестве барьерных материалов при создании 
приповерхностных хранилищ радиоактивных 
отходов. Химический и минералогический со-
ставы суглинков и песка приведены в работах 
[9—11]. В составе покровных суглинков присут-
ствуют кварц, полевые шпаты и глинистые ми-
нералы — группы каолинита, иллит, вермикулит, 
монтмориллонит, и в примесях — гидрослюды. 
Песок в основном состоит из кварца. В его со-
ставе в малых количествах присутствуют гли-
нистые минералы, полевые шпаты, глауконит, 
гидрослюды, соединения железа. В опытах ис-
пользовались фракции материалов с размерами 
частиц менее 2 мм. 

Эксперимент основан на последовательной 
обработке образцов материалов, находившихся 
в контакте с радиоактивными растворами в те-
чение 2 недель, 1, 2, 4 и 6 месяцев, растворами 
реагентов различного состава. 

Опыты построены следующим образом. На 
первом этапе проводили сорбционные экспе-
рименты, для чего исследуемые образцы ма-
териалов приводили в контакт с модельными 

растворами, содержащими радионуклиды 137Cs, 
90Sr и 60Co, которые готовили на основе деио-
низированной воды. Взаимодействие образцов 
грунта с модельными растворами происходи-
ло в статических условиях при соотношении 
твердой и жидкой фаз 1: 2 и температуре 22 ºС. 
Каждому времени контакта и каждому радиону-
клиду соответствовали отдельные образцы двух 
видов материалов. По истечении установленно-
го времени производили разделение твердой 
и жидкой фаз с помощью центрифугирования. 
Активность в жидкой фазе измеряли радио- и 
спектрометрическими методами. По результа-
там измерений рассчитывали удельную актив-
ность радионуклида в твердой фазе (Aт.ф., Бк/г) 
по формуле:

	 ,	

где A0 — удельная активность исходного модель-
ного раствора, Бк/мл; 
Aж.ф. — удельная активность модельного раство-
ра по истечении времени контакта, Бк/мл; 
V — объем модельного раствора в контакте с 
твердой фазой, мл; 
m — масса твердой фазы, г.

Таким способом были получены модельные 
образцы барьерных материалов, содержащие 
радионуклиды цезия, кобальта и стронция.

На втором этапе проводили селективную де-
сорбцию радионуклидов из твердой фазы с це-
лью определения форм их нахождения в образ-
цах материалов. Метод заключается в последо-
вательной обработке образцов растворами раз-
личных реагентов [3, 7, 12], что позволяет извле-
кать из твердой фазы радионуклиды в различ-
ных формах. Использованные реагенты, опре-
деляемая форма нахождения радионуклидов и 
условия эксперимента приведены в таблице 1. 
Образцы обрабатывались реагентами в указан-
ной последовательности при перемешивании 
при соотношении твердой и жидкой фаз 1 : 10. 
По окончании каждого этапа твердая фаза отде-
лялась от жидкой методом центрифугирования. 

Таблица 1. Условия экспериментов по десорбции 

Форма Этап Реагенты Условия эксперимента

Водораство-
римая (I) Н2О

Т : Ж = 1 : 10; 22 ºС;  
время обработки 15 мин

Обменная, легко-
растворимая (II) 1М·СН3СООNH4

Т : Ж = 1 : 10; 22 ºС;  
время  обработки 60 мин

Кислотораство-
римая (III) 6М·НCl Т : Ж = 1 : 10; 22 ºС;  

время обработки 60 мин

Остаточная (IV) 7,5·М HNO3
Т : Ж = 1 : 10; 85 ºС;  

время обработки 60 мин
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В отделившейся жидкой фазе определяли сум-
марную активность десорбированного радиону-
клида радиометрическими и спектрометриче-
скими методами. 

Результаты и обсуждение

Эксперименты по выявлению сорбционных 
возможностей по отношению к радионуклидам 
[13, 14] дают представление об их общем содер-
жании в твердой фазе (материалах барьеров), а 
данные по десорбции радионуклидов из твер-
дой фазы дают ответ о формах их нахождения, 
что позволяет сделать вывод о прочности связи 
их с барьерными материалами и прогнозиро-
вать их поведение.

Эксперименты показали, что в исследуемых 
барьерных материалах радионуклиды цезия, 
стронция и кобальта находятся в разных формах 
и соотношениях. С течением времени происхо-
дит изменение форм их нахождения в этих ма-
териалах, о чем свидетельствуют данные, пред-
ставленные в графическом виде (рис. 1—3).

Для всех радионуклидов характерным являет-
ся снижение доли подвижных форм (I—III эта-
пы десорбции) с увеличением времени взаи-
модействия их с материалами. Одновременно 
происходит повышение доли прочносвязанных 
форм радионуклидов, извлекаемых на IV этапе 

и неизвлекаемых из твердой фазы. При этом 
скорости процессов трансформации форм ради-
онуклидов в материалах различаются, что свя-
зано с механизмом поглощения радионуклидов 
твердой фазой: вхождением в кристаллическую 
решетку глинистых минералов, ионным обме-
ном, химическим соосаждением и т. п. [15].

Значительная часть цезия с первых недель 
взаимодействия с материалами переходит в 
фиксированное состояние (рис. 1а, б). В грунте 
цезий прочно фиксируется на уровне 95—98 % 
(продолжительность опыта — от 4 до 6 месяцев), 
в песке — на уровне 89—96 %, причем с течени-
ем времени доля фиксированного цезия быстро 
возрастает. Это явление связывают с тем, что 
цезий, в основном за счет изовалентного изо-
морфизма, входит в кристаллическую решетку 
калиевых минералов (слюды и полевые шпаты 
и др.) [16], и с наличием пленок железа (оксидов, 
гидрооксидов) на поверхности частиц, суще-
ственно способствующих сорбции. 

Среди подвижных форм стронция в грунте и 
в песке по истечении времени большую долю 
(29 % и 25 % соответственно) составляют обмен-
ные и легкорастворимые формы радионуклидов 
(рис. 2а, б).

Содержание фиксированных форм стронция 
в исследуемом временном интервале увеличи-
вается примерно в 2—3 раза, но заметно, что 

Рис. 1. Формы нахождения 137Cs в зависимости от длительности взаимодействия с глинистым грунтом (а) и песком (б): 
 — водорастворимая,   — обменная,   — кислоторастворимая,   — остаточная

а)	 б)



Радиоактивные отходы № 4 (9), 201966

Захоронение РАО

66

Рис. 3. Формы нахождения 60Co в зависимости от длительности взаимодействия с глинистым грунтом (а) и песком (б): 
 — водорастворимая,   — обменная,   — кислоторастворимая,   — остаточная

Рис. 2. Формы нахождения 90Sr в зависимости от длительности взаимодействия с глинистым грунтом (а) и песком (б): 
 — водорастворимая,   — обменная,   — кислоторастворимая,   — остаточная

а)	 б)

а)	 б)
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длительность взаимодействия радионуклида с 
материалами не оказывает влияния на его пере-
ход в фиксированное состояние.

В работах [10, 17] показано, что содержание 
обменного стронция практически не зависит 
от времени взаимодействия его с грунтом. Как 
известно, стронций поглощается глинистыми 
минералами по механизму ионного обмена в 
межслоевом пространстве, постепенно заме-
щая обменные катионы (Са2+, Мg2+), до момента 
установления равновесия [18], чем, вероятно, и 
объясняется то, что величина сорбции почти не 
изменяется в последующий период. 

В результате продолжительного взаимодей-
ствия с барьерными материалами значительная 
часть радионуклидов кобальта переходит из во-
дорастворимой и обменной форм в фиксиро-
ванную (рис. 3а, б).

Как отмечено в [19], кобальт активно погло-
щается глинистыми минералами и кислород-
ными соединениями железа, которые являются 
составляющими рассматриваемых барьерных 
материалов. Поведение кобальта при сорбции, 
а в дальнейшем и миграция, будут определять-
ся его формой (в виде иона или комплекса) [13, 
20] в грунтовом растворе. В настоящих опытах 
по сорбции кобальт в модельных растворах на-
ходился в форме катиона. 

Обнаружение радионуклидов в разных фор-
мах в материалах, используемых в качестве 
барьерных, свидетельствует о различной проч-
ности их связи с твердой фазой, а следователь-
но, и скорости их миграции за пределы храни-
лища и в окружающей среде. Анализ результа-
тов экспериментов показывает, что стронций, 
в сравнении с цезием и кобальтом в катионной 
форме, является более подвижным радиону-
клидом и его переход в фиксированные формы 
происходит постепенно в течение всего экс-
перимента. Перераспределение форм рассма-
триваемых радионуклидов в глинистом грун-
те происходит быстрее, чем в песке. При этом 
скорость перераспределения и доля фиксиро-
ванных форм возрастает с течением времени в 
ряду Sr < Co < Cs. 

Таким образом, в рассматриваемых материа-
лах доминируют фиксированные формы цезия, 
кобальта и стронция, что говорит о прочных 
связях радионуклидов с минеральными компо-
нентами глинистого грунта и песка. С течением 
времени прочность фиксации радионуклидов 
материалами будет увеличиваться, что способ-
ствует их локализации в пределах барьеров, а 
миграция радионуклидов — снижаться, что ра-
нее подтверждено в отношении стронция и це-
зия расчетными данными [21].

В завершение можно сказать, что результаты 
настоящей и других работ по изучению поведе-
ния радионуклидов в природных средах целе-
сообразно учитывать и принимать к сведению, 
например, при разработке защитных барьеров 
хранилищ РАО и оценке долговременной безо
пасности ПЗРО.
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SPECIATION OF RADIONUCLIDES IN BARRIER MATERIALS OF RADIOACTIVE 
WASTE STORAGE FACILITIES
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The paper overviews the results of experiments performed to determine the speciation of cesium, cobalt and strontium 
in natural materials. Such materials are glaciolacustrine clay soils and sands considered as natural barriers in 
radioactive storage facilities. It was determined that changes in radionuclide speciation occur as the result of their 
continuous interaction with the barrier materials. Over time, fixed forms of cesium, cobalt and strontium radionuclides 
become predominant in the studied barrier materials.

Keywords: radioactive waste, radionuclides, speciation, barrier materials, interaction time, absorption.
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