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МИГРАЦИОННАЯ СПОСОБНОСТЬ РАДИОНУКЛИДОВ УРАНОВОГО 
РЯДА В ХВОСТОХРАНИЛИЩЕ «ДНЕПРОВСКОЕ» 

Определены физико-химические формы нахождения природных радионуклидов семейства урана 
в материалах хвостохранилища «Днепровское». Установлено, что в условиях хвостохранилища 
из радионуклидов 235, 238U, 230Th, 226Ra, 210Pb, наиболее подвижным является 235, 238U, а наименее 
подвижный — 226Ra. 

Введение
Техногенный радиационный фон формируется естественными радионуклида-

ми, поступающими в окружающую среду в результате использования в производстве 
природных материалов. Одним из подобных источников загрязнения среды природными 
радионуклидами являются твердые отходы, образующиеся при переработке урано-
вой руды. Основная часть урана переходит в раствор в процессе его выщелачивания из 
руды. Вместе с ним в раствор поступает часть дочерних радиогенных элементов, а так-
же некоторые нерадиоактивные компоненты сопутствующих пород. При разделении фаз 
образуется «песчаная фракция», составляющая основную часть твердых отходов, кото-
рая после промывки поступает на хвостохранилище вместе с остатком не выщелоченного 
урана и природными радионуклидами уран-ториевого ряда, которые не были изъяты в 
урановый концентрат. 

В Днепродзержинске расположено 7 хвостохранилищ, в которых накоплено в об-
щей сложности 42 млн. т подобных отходов производства урана. С точки зрения соблю-
дения радиационной безопасности, хвостохранилища не были достаточно обеспечены 
инженерными средствами изоляции от окружающей среды. Поэтому они представляют 
собой значительную долгосрочную экологическую проблему. Кроме выделения газо-
образного радона, значительную опасность представляет выход радионуклидов из хвос-
тохранилищ в водную среду и их дальнейшая миграция с природными водами. 

Для радиогеохимических исследований нами было выбрано наиболее мощное хвос-
тохранилище «Днепровское», содержащее 12 млн. т «песчаной фракции», накопившейся 
за период с 1954-по 1968 год. 

Методика исследований 
Для определения физико-химических форм нахождения естественных радионукли-

дов в хвостохранилищах отходов производства урана после переработки руд использован 
метод последовательного выщелачивания радионуклидов водой, 1N раствором ацетата 
аммония, 1N раствором соляной кислоты. Ранее подобная методика была разработана и 
использована для определения форм нахождения техногенных радионуклидов в объектах 
окружающей среды [1]. Для определения содержания 210Pb, 210Po, 226Ra, 230Th, 235,238U нами 
разработана и опробована радиохимическая методика последовательного анализа нукли-
дов ряда урана [2]. Предложенная схема позволяет проводить измерение активности всех 
изотопов из одной навески породы или раствора. 

Образцы пород высушивали, измельчали и просеивали сквозь сито. Для исследова-
ний отбиралась фракция <2 мм. Навеску пробы массой 100 г заливали дистиллированной 
водой в соотношении 1:5, и оставляли в контакте на сутки при периодическом переме-
шивании. После фильтрации раствора через бумажный фильтр твердый остаток вместе 
с фильтром заливали 1N раствором ацетата аммония в том же соотношении. По оконча-
нии выщелачивания раствор фильтровали, а твердый остаток вместе с фильтром заливали 
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раствором HCl и через сутки снова фильтровали. Приготовление всех вытяжек осущест-
влялось в полиэтиленовой посуде. 

Активность 210Pb, 235, 238U, 230Th и 226Ra в образцах определяли γ-спектрометрическим 
методом. Определение активности γ-излучателей в растворе, оставшемся после удаления 
полония и свинца, проводилось для водных вытяжек путем определения их γ-активности 
на осажденном пиролюзите в геометрии «псевдо-точка». Активность радионуклидов в 
других вытяжках определялась путем определения объемной γ-активности в геометрии 
«дента» или в геометрии сосуда Маринелли. 

Методика определения 210Pb по β-активности основана на анионообменном 
выделении свинца из 2 М солянокислого раствора на анионит ЭДЭ-10П, после чего его ак-
тивность измеряли β-спектрометрическим методом. Измерение скорости счета β-частиц 
выполнялось сразу после нанесения хромата свинца и еще 3 раза с интервалом в 7 дней. 
Массовую активность свинца-210 рассчитывали по формуле: 

A210Pb = N•P•K/g,

где N — скорость счета с вычетом фона, имп./с; К — коэффициент пересчета от 
имп./с до Бк; g — поправка на выход носителя — свинца; Р — масса пробы, г. 

Для определения коэффициента пересчета К использовали активность 40К в навеске 
КCl. Для измерения -активности 210Ро его выделяли путем электроосаждения на нике-
левом диске из раствора 1N по HCl в присутствии лимонной и аскорбиновой кислот при 
температуре 60° С в течение шести часов. Полнота выделения контролировалась путем 
последовательных электроосаждений. 

Содержание и формы нахождения радионуклидов 235, 238U, 230Th, 226Ra, 210Pb, 210Po, в 
хвостохранилище 

Способность радионуклидов переходить в водную среду, а соответственно и их 
потенциальная способность к водной миграции, определяется начальными физико-
химическими формами их нахождения в хвостохранилищах и теми физико-химическими 
условиями, которые сложились в хвостохранилищах в результате трансформации физико-
химических форм в процессе химического выветривания песчаной фракции. Путем по-
следовательного выщелачивания определялись фракции радионуклидов с различной 
способностью к водной миграции (табл. 1).

Таблица 1. характеристика физико-химических форм радионуклидов при последователь-
ном выщелачивании.

Экстрагент Соединения, которые переходят в раствор

вода дистиллированная
водорастворимые соли неорганических кислот и органичес-
кие соединения

ацетат аммония 1N легкорастворимые и легко обменные соединения

HCl 1N
карбонаты, которые непрочно адсорбированы оксидами же-
леза, алюминия, глинистыми минералами и свежеосажденные 
гидроксиды

Экспериментальные данные по определению активности радионуклидов 235,238U, 
230Th, 226Ra, 210Pb и их физико-химических форм нахождения по вертикальному разрезу 
хвостохранилища «Днепровское», полученные нами в 2009 году, представлены на рис. 1–4 
и в табл. 2.
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Рис. 1. Формы нахождения 235,238U в разрезе хвостохранилища «Днепровское»

Рис. 2. Формы нахождения 230Th в разрезе хвостохранилища «Днепровское»

Рис. 3. Формы нахождения 226Ra в разрезе хвостохранилища «Днепровское»
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Рис. 4. Формы нахождения 210Pb в разрезе хвостохранилища «Днепровское»

Таблица 2. Суммарная активность 210Pb, 230Th, 226Ra, 235, 238U в образцах по вертикальному 
профилю хвостохранилища «Днепровское»

Глубина, м 238U, Бк/г 230Th, Бк/г 226Ra, Бк/г 235U, Бк/г 210Pb, Бк/г

7–7,5 5,8±4,4 <30 12,1±1,2 0,27±0,20 15,9±6,3

8–8,5 <3 57±6 27,5±2,7 <0,2 28,95*

10,5–11,0 <3 125±52 26,2±2,3 <0,2 <17

11–11,5 3,6±0,7 539±145 31±3 0,12±0,03 18±12

* величина, полученная путем измерения β-активности 210Pb

Экспериментальные результаты свидетельствуют о том, что содержание мобильных 
форм радионуклидов (суммарное содержание в водной и ацетатной вытяжках) уменьша-
ется в порядке 235,238U > 230Th  210Pb > 226Ra. То есть в условиях хвостохранилища наиболее 
подвижным является 235, 238U, а наименее подвижным — 226Ra.

Содержание мобильных форм 235, 238U с глубиной увеличивается от 14,5% на глубине 
7–7,5 м до 43% на глубине 11–11,5 м (рис. 1). При этом в нижнем горизонте наблюда-
ется инверсия соотношения содержания урана в водной и ацетатной вытяжках в сторо-
ну увеличения содержания в водной вытяжке. Однако анализ зависимости содержания 
мобильных форм от химического состава образцов и их влажности показал (рис. 5), что 
с уменьшением содержания железа в материалах хвостохранилища и увеличением влаж-
ности содержание мобильных форм растет. Поэтому инверсию соотношения содержания 
урана в водной и ацетатной вытяжках по глубине можно объяснить именно увеличением 
влажности с глубиной.

Поскольку в полиминеральных породах наличие оксидов/гидрооксидов железа 
играет значительную, если не ключевую роль в распределении урана [5–7], можно до-
пустить, что и в условиях хвостохранилища «Днепровское» основным фактором, который 
определяет задержку урана в верхних слоях, есть сорбция U(VI) из поровых вод на окси-
дах/гидрооксидах железа. Определенный рост содержания мобильных форм наблюдает-
ся с увеличением содержания в материалах хвостохранилища марганца (рис. 6) и титана 
(рис. 7).
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Рис. 5. Зависимость содержания мобильных форм 235, 238U в образцах материалов хвосто- 
хранилища «Днепровское» от влажности и содержания железа

Рис. 6. Зависимость содержания мобильных форм 230Th, 235, 238U, 210Pb от содержания мар-
ганца в образцах материалов хвостохранилища «Днепровское»

Рис. 7. Зависимость содержания мобильных форм 210Pb, 230Th, 226Ra, 235, 238U от содержания 
титана в образцах материалов хвостохранилища «Днепровское»
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Таким образом, можно допустить, что подвижность 235,238U в хвостохранилище 
«Днепровское» определяется, главным образом, наличием в материалах хвостохранили-
ща оксидов / гидроксидов железа, а также минералов (вероятно оксидов) титана и мар-
ганца. Содержание 235, 238U в кислотных вытяжках возрастает с увеличением глубины и 
влажности (рис. 8).

Рис. 8. Зависимость содержания 235, 238U в кислотных вытяжках от влажности образцов ма-
териалов хвостохранилища «Днепровское»

Результаты определения содержания 230Th в водных вытяжках показали, что его на-
личие в водорастворимом состоянии наблюдается лишь в нижнем горизонте (рис. 2). Это 
может свидетельствовать об отсутствии водорастворимых форм тория в верхних слоях за 
счет их выноса за время существования хвостохранилища.

С увеличением глубины отбора проб содержание 230Th в ацетатных вытяжках умень-
шается (от ~15% в верхнем слое до ~1% в нижнем). С увеличением содержания железа в 
материалах хвостохранилища и уменьшением влажности содержание мобильных форм 
230Th растет (рис. 9). Это может свидетельствовать о сорбционном поглощении 230Th окси-
дами/гидроксидами железа и об ограниченной его способности к миграции. Некоторое 
уменьшение содержания мобильных форм 230Th наблюдается с увеличением содержания 
в материалах хвостохранилища марганца и титана (рис. 6, 7).

Содержание 230Th в кислотных вытяжках практически не зависит от влажности и 
химического состава материалов хвостохранилища. Однако наблюдается уменьшение 
содержания тория в кислотных вытяжках с уменьшением рН водной вытяжки (рис. 10), 
что соответствует тенденции к увеличению сорбции тория на глинистых минералах с уве-
личением рН [8] и может свидетельствовать о достаточно прочной его фиксации на них. 
Другим фактором, который может объяснить эту тенденцию, может быть фиксация тория 
в составе твердых растворов с минералами железа, например, образование твердых ра-
створов торианит-гетита или торианит-магнетита [9].

Таким образом, предварительно можно допустить, что подвижность 230Th в хвосто- 
хранилище «Днепровское» определяется, главным образом, наличием в материалах хвос-
тохранилища оксидов, гидроксидов железа, а также глинистых минералов.

Результаты определения содержания мобильных форм 226Ra в образцах материалов 
хвостохранилища «Днепровское» показали, что в условиях хвостохранилища он является 
практически неподвижным (содержание мобильных форм <1%, табл. 2). Очевидной за-
висимости содержания мобильных форм и содержания радия в кислотных вытяжках от 
влажности и химического состава материалов хвостохранилища не наблюдается. Содер-
жание мобильных форм зависит только от рН — с увеличением рН уменьшается содер-
жание мобильных форм (рис. 11). Незначительная зависимость содержания мобильных 
форм обнаружена лишь от содержания титана (рис. 7). Полученные результаты 
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свидетельствуют о сложном механизме фиксации 226Ra в условиях хранилища — от об-
разования твердых растворов сульфатных и карбонатных минералов щелочноземельных 
элементов (например, радиобарита) до сорбции на поверхности глин и минералов желе-
за, марганца и титана.

Рис. 9. Зависимость содержания мобильных форм 230Th  от влажности и содержания желе-
за в материалах хвостохранилища «Днепровское»

Рис. 10. Зависимость содержания 230Th в кислотных вытяжках из материалов хвостохрани-
лища «Днепровское» от рН водных вытяжек

Содержание мобильных форм 210Pb в образцах материалов хвостохранилища «Дне-
провское» может достигать 10% (табл. 2, рис. 4). Значимой зависимости содержания 
мобильных форм и содержания свинца в кислотных вытяжках от влажности, рН и содер-
жания железа в материалах хвостохранилища не наблюдается. Незначительная зависи-
мость содержания мобильных форм обнаружена лишь от содержания титана и марганца 
в материалах хвостохранилища (рис. 6, 7). Наблюдается уменьшение содержания 210Pb в 
вытяжках при увеличении содержания стабильного свинца в материалах хвостохранили-
ща (рис. 12), что свидетельствует об их одинаковых тенденциях к миграции. Полученные 
результаты свидетельствуют о сложном механизме фиксации 210Pb в условиях хранили-
ща — от образования труднорастворимых соединений до сорбции на поверхности глин и 
минералов железа, марганца и титана.
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Рис. 11. Зависимость содержания мобильных форм 226Ra в материалах хвостохранилища 
«Днепровское» от рН водных вытяжек

Рис. 12. Зависимость содержания 210Pb в вытяжках материалов хвостохранилища «Дне-
провское» от содержания стабильного свинца в материалах песчаной фракции

При отсутствии сопряженных данных по формам нахождения 210Po и 210Pb в хвос-
тохранилище «Днепровское» для оценки накопления и выноса 210Po использованы наши 
данные для трех горизонтов хвостохранилища «Сухачевское» (табл. 3).
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Таблица 3. Формы нахождения 210Po, 210Pb по профилю хвостохранилища «Сухачевское»

Глубина Форма
210Pb 210Po

210Po/210Pb
Бк/г % Бк/г %

2–3 м

Исходный 
образец 7,29 100 2,81 100 0,36

Водная 
вытяжка н/о 0 3,34Е-05. 1,19E-03 -

Ацетатная 
вытяжка 0,053 0,73 1,84Е-03 6,53E-02 0,035

Кислотная 
вытяжка 2,153 29,54 4,61Е-0,1. 16,4 0,214

12–12,5 м

Исходный 
образец 26,68 100 10,63 100 0,398

Водная 
вытяжка н/о 0 3,18Е-04 2,99E-03 -

Ацетатная 
вытяжка 0,029 0,1 1,77Е-03 1,66E-02 0,061

Кислотная 
вытяжка 6,226 23,3 1,01Е-01 9,54 0,016

19–20 м

Исходный 
образец 43,9 100 8,01 100 0,182

Водная 
вытяжка н/о 0 8,85E-05 1,1E-03 -

Ацетатная 
вытяжка 0,066 0,15 9,01E-04 1,13E-02 0,0136

Кислотная 
вытяжка 6,18 14,08 6,49Е-01 8,1 0,105

Примечание: н/о — не обнаружено.

Равновесие 210Pb (Т1/2 = 22 года) и 210Po (Т1/2 = 0,38 года) на 98% устанавливается за 
2,3 года. По мере накопления 210Po отношение 210Po/210Pb возрастает от 0 до 1. В открытой 
системе хвостохранилища одновременно происходят разновекторные процессы нако-
пления, распада и выноса полония из хранилища. Результирующее отношение 210Po/210Pb 
отражает соотношение скоростей этих процессов.

Судя по данным табл. 3, наибольшее отношения 210Po/210Pb обнаружены в исходных 
образцах, наименьшие — в водорастворимой форме, что свидетельствует о более высокой 
миграционной способности 210Po относительно 210Pb.

Выводы
1. Определено содержание и распределение физико-химических форм 235, 238U, 230Th, 

226Ra, 210Pb, 210Po в хвостохранилище отходов производства урана, что дает количествен-
ное представление о миграционной способности естественных радионуклидов уранового 
ряда.

2. Содержание мобильных форм уменьшается в порядке 235, 238U > 230Th  210Pb > 
226Ra, то есть в условиях хвостохранилища «Днепровское» наиболее подвижным является 
235, 238U, а наименее подвижным — 226Ra. 
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Марініч О.В., Бондаренко Г.М., Колябіна І.Л., Гудзенко В.В. МІГРАЦІЙНА ЗДАТНІСТЬ 
РАДІОНУКЛІДІВ УРАНОВОГО РЯДУ У хВОСТОСхОВИЩІ «ДНІПРОВСЬКЕ» 

Визначено фізико-хімічні форми знаходження природних радіонуклідів сімейства ура-
ну в матеріалах хвостосховища «Дніпровське». Встановлено, що в умовах хвостосховища 
найбільш рухомим є 235, 238U, а найменш рухомий — 226Ra. 

Marynych O.V., Bondarenko G.M., Koliabina I.L., Gudzenko V.V. MIGRATION ABILITY 
OF RADIONUCLIDES OF URANIUM SERIES IN “DNIPROVSKE” TAILING DUMP

Physico-chemical forms of being of natural radionuclides of uranium series were determined in 
the material of “Dniprovske” tailing dump. It was found that under the tailing dump’s conditions the 
most mobile nuclides are 235, 238U, while 226Ra is less mobile.


