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Актуальность исследования обусловлена необходимостью учета разнообразия форм миграции природных радионуклидов 
при смене геохимических условий, а также при прогнозировании радиоэкологического статуса гидроэкосистем. На террито-
рии Семипалатинского испытательного полигона миграция естественных радионуклидов в водных системах слабо изучена, 
расчет форм миграции урана и тория при смене геохимических обстановок будет информативен для понимания миграции 
широкого спектра трансурановых радионуклидов.  
Цель: определить формы миграции урана и тория в природных водах в зависимости от размеров частиц и с учетом широко-
го спектра компонентов, рассчитать формы их миграции в ручьях и озерах.  
Объекты: воды ручьев горного массива Дегелен, воды озер экспериментальных площадок Семипалатинского испытатель-
ного полигона, модельные гидрогеохимические системы.  
Методы. Формы нахождения природных радионуклидов исследовали in situ методом каскадного фракционирования природных 
вод. рН, Eh вод определяли методом потенциометрии, общую минерализацию – кондуктометрией. Определение основных 
ионов воды и отдельных элементов произведено методами титриметрии (HCO3

–, CO3
2–, Cl–, Ca2+, Mg2+), оптико-эмиссионной 

спектрометрии (Na, K, Ca, Mg, Fe, Si), а также ионной хроматографии (Cl–, SO4
2–). Содержание растворенных органических 

веществ определяли по перманганатной и бихроматной окисляемости, методом каталитического сжигания, а также по ин-
тенсивности UV сигнала. Содержание U и Th определяли методом масс-спектрометрии.  
Результаты. Определены особенности переноса урана и тория в природных водах различных водных объектов Семипала-
тинского испытательного полигона, и обозначены определяющие их процессы. Установлено, что сульфат-ион в водах ручь-
ев является индикатором интенсивности водообмена и скорости окисления сульфидных минералов, определяющих выход в 
раствор значительных концентраций урана. Уран связан с органическими и органоминеральными комплексами и подвержен 
трансформации форм нахождения в случае изменения геохимических условий среды. Для тория в большей степени, чем для 
урана, характерен коллоидный транспорт. Доминирующей миграционной формой этих элементов являются взвешенные 
компоненты природных вод. Отношение Th/U в растворенной форме достаточно стабильно по сравнению с коллоидными и 
взвешенными формами. Для вод с разным гидродинамическим режимом прослеживается отличие в степени выраженности 
влияния терригенной составляющей.  
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Введение 

Основным путем переноса различного рода за-
грязнителей на дальние расстояния, в том числе и ра-
дионуклидов, является водная среда. Особое внима-
ние в этом вопросе уделяется трансурановым радио-
нуклидам, имеющих самое длительное пребывание в 
биосфере с периодом полураспада миллионы и мил-
лиарды лет.  

Поведение радионуклидов в гидрогеохимических 
системах является актуальной научно-практической 
проблемой, наряду с интенсивностью и скоростью их 
миграции, а также влиянием радиоэлементов на здо-
ровье человека [1]. В настоящее время выполнено 
существенное количество исследований по изучению 

поведения радионуклидов в экосистемах. На террито-
рии Средней Азии известны крупные месторождения 
урана, а также большие территории с повышенным 
содержанием естественных радионуклидов в почвах и 
горных породах, что может способствовать усилен-
ной миграции природных радиоактивных элементов. 
При этом установлено, что главными параметрами, 
определяющими миграционный процесс, являются 
формы нахождения элементов и ландшафтно-
геохимические условия природной среды [2]. 

Экологическая опасность, создаваемая повышен-
ной естественной радиоактивностью в пригодных для 
использования водных ресурсах [3], имеет место, 
например, при эксплуатации или рекультивации от-
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работанных или закрытых урановых рудников [4, 5], 
при разведке новых ресурсов подземных вод в Афри-
ке [6] и Ближнем Востоке [7], где соответствие питье-
вой воды гигиеническим нормативам по природным 
радиоактивным элементам довольно часто является 
проблемой. Поглощение урана из воды, почвы и воз-
духа живыми организмами в конечном итоге приво-
дит к облучению человека. Добыча полезных ископа-
емых также может существенно усилить миграцию 
урана в результате изменения гидрологических и гео-
химических условий [8, 9].  

Семипалатинский испытательный полигон (СИП) 
является одной из крупнейших мировых ядерных 
площадок, на которой в течение 40 лет в ХХ в. про-
водились испытания, изменившие облик данной тер-
ритории и создавшие специфические условия мигра-
ции не только техногенных радионуклидов, но и мно-
гих других элементов, в значительной степени повли-
явшие на перенос вещества. Ранее нами было показа-
но, что техногенные радионуклиды (

239
Pu, 

241
Am и 

др.) в поверхностных водах СИП содержатся в суще-
ственных количествах, и даже выше гигиенических 
нормативов, что может представлять опасность для 
человека и экосистем, перемещаясь за пределы пло-
щадок испытаний [10, 11]. При этом миграция есте-
ственных радионуклидов в гидрогеохимических си-
стемах остается слабо изученной. Натурные исследо-
вания миграции и концентрирования тория и урана, а 
также расчет форм их миграции при смене геохими-
ческих обстановок также будут информативны для 
понимания условий миграции близких по свойствам 
других радионуклидов, в том числе и техногенных.  

На территории СИП помимо техногенных факто-
ров (ядерные испытания и эксперименты с радиоак-
тивными веществами) имеется ряд природных факто-
ров повышенной радиоактивности. Регион относится 
к ураноносной провинции, а некоторые локальные 
места (например, долина ручья Карабулак) являются 
урановыми аномалиями [12, 13]. На фоне большого 
разнообразия гидрогеохимических обстановок (осо-
бенности рельефа, разгрузка подземных вод на по-
верхность, наличие горного массива, замкнутых во-
доемов различной глубины) поведение радионукли-
дов будет специфичным в каждом конкретном случае. 
На данной территории имеются природные воды са-
мого различного состава – от пресных до соленых, 
богатые и бедные по растворенному органическому 
веществу, при этом концентрация урана и иногда то-
рия выше фоновых значений.  

Скорость переноса отдельных форм химических 
элементов может достигать значений, сопоставимых 
со скоростью движения природных вод [14]. Физико-
химические механизмы переноса техногенных радио-
нуклидов с водой недостаточно изучены. Это объяс-
няется как методическими сложностями, так и объек-
тивной трудностью определения форм нахождения 
радионуклидов в водных системах из-за их низких и 
ультранизких количеств [15, 16]. 

На необходимость изучения форм нахождения ра-
диоактивных элементов в системе раствор–
коллоиды–взвешенное вещество указывают работы 

[17, 18 и др.], ставшие уже классическими. В настоя-
щее время происходит совершенствование аналити-
ческих методов, внедряются новые комбинированные 
инструменты для изучения фракционирования эле-
ментов, идентификации и определения геохимически 
и экологически значимых форм нахождения радио-
нуклидов и ряда других значимых в экогеохимиче-
ских исследованиях элементов в природных средах, 
что открывает совершенно новые возможности для 
улучшения прогностических моделей миграции ве-
щества. 

Обширный, но не исчерпывающий список методов 
изучения форм миграции урана, тория и других эле-
ментов в природных поверхностных водах приводит-
ся в обзоре S. Markich и P. Brown [19] и в [20]. Раз-
личные варианты физического фракционирования 
химических элементов с выделением частиц по раз-
меру получили наиболее широкое распространение 
по сравнению с выделением химических форм.  

Среди них можно отметить работы по каскадному 
фракционированию (ультрафильтрации) с использо-
ванием набора мембран, включая ультрафильтрацию 
[21, 22], по проточному и тангенциальному фракцио-
нированию, позволяющие осуществлять мультиде-
текторное сопряжение либо использовать большой 
объем пробы [23–27 и др.]. 

Помимо этого, для выделения «размерных» форм 
миграции радиоактивных элементов использовались 
также диализ, гель-фильтрация и размероисключаю-
щая хроматография, капиллярный электрофорез [19], 
в том числе сопряженные с масс-спектрометрическим 
детектированием элементов в каждой выделяемой 
фракции [19, 28] для количественного определения 
уранильных комплексов с естественным растворен-
ным органическим веществом (РОВ) в пресной по-
верхностной воде, а также для разделения UO2

2+
 и 

U
4+

.  
Как правило, ни один метод не дает однозначной и 

исчерпывающей информации о формах миграции ме-
талла. Обычно выгодно комбинировать два и более 
метода или использовать схему выделения форм 
нахождения [19]. Различные варианты комбинации 
методов представлены в работах [27–32 и др.]. 

Единого мнения о том, является ли какая-либо 
конкретная методика выделения форм нахождения 
элементов в воде оптимальной, на сегодняшний день 
нет. Работоспособность той или иной схемы фракци-
онирования форм миграции каждый раз нужно вери-
фицировать. А набор наиболее подходящих инстру-
ментов (схем выделения конкретных форм нахожде-
ния, методик, создание гибридных методов и т. п.) 
будет зависеть от природы и характера образца, набо-
ра определяемых элементов. Важно, чтобы форма 
существования металла (радионуклида) не изменя-
лась после отбора проб, хранения, предварительной 
обработки или самим аналитическим методом 
(например, при нарушении равновесных условий). 
Как показал наш опыт и подчеркивают многие иссле-
дователи [10, 15, 19–21], определение форм нахожде-
ния элементов было и остается нетривиальной зада-
чей. В силу методических сложностей эксперимен-
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тальное выделение миграционных форм элементов 
выказывает высокие требования к профессионализму 
исполнителя и используемым аналитическим мето-
дам. Однако при отсутствии методологических оши-
бок даже сжатый набор методов может дать большое 
количество геохимической информации.  

Химия и геохимия урана, как и многих других акти-
нидов, осложнена способностью данного элемента к из-
менению степени окисления. В гидрогеохимических си-
стемах миграция урана контролируется рН, окислитель-
но-восстановительным потенциалом и рядом доступных 
комплексообразователей, таких как гуминовые веще-
ства, карбонаты, фосфаты, сульфаты и т. д. [33]. 

Имеется и ряд неразрушающих методов, которые 
чаще всего могут дополнить общую картину понима-
ния миграции радиоактивных элементов и ликвидиро-
вать «белые пятна» в вопросе форм нахождения и 
транспорта радионуклидов [34]. К таким методам от-
носятся TRLFS и различные варианты спектроскопии 
рентгеновского поглощения (EXAFS, XANES) [35]. 

Большой вклад в понимание механизмов форми-
рования различных форм миграции вносят и термо-
динамические методы расчета [36]. Чрезвычайное 
значение также имеет и достоверность термодинами-
ческих расчетов миграции радиоактивных элементов 
в условиях окружающей среды. Данные по констан-
там равновесия урана достаточно обширны и деталь-
ны по сравнению с торием. Существует ряд термоди-
намических баз данных, например PRODATA (based 
on NEA-OECD TDB), Thermochimie, LLNL, Minteq, 
PSI/NAGRA и др., которые модифицируются или до-
полняются по мере необходимости, например, для 
уранилкарбонатов кальция и магния [37, 38]. По-
скольку моделирование одного и того же состава во-
ды с использованием различных баз данных может 
привести к весьма различным результатам [39], кор-
рекция ионных сил растворов при моделировании и 
учет специфических комплексов являются критиче-
скими для расчетов [40].  

Изучение миграции естественных радионуклидов – 
урана и тория – с методологической точки зрения име-
ет ряд преимуществ благодаря их широкой распро-
страненности в природных водах и возможности опре-
деления как радиометрически, так и масс-
спектрометрически, что позволяет более четко выяв-
лять специфику влияния геохимических условий на 
особенности миграции и других элементов, в том чис-
ле сложно определяемых техногенных радионуклидов. 

Объекты и методы исследования 

Территория Семипалатинского испытательного по-
лигона находится в северо-восточной части Казахстана, 
в восточной части Казахского мелкосопочника, в усло-
виях засушливого резкоконтинентального климата.  

Пробы отбирались на основных испытательных 
площадках СИП (рис. 1): 

«Опытное поле», где проводились наземные ядер-
ные испытания в 1949–1961 гг. Водные объекты этой 
площадки – это воронки после наземных ядерных ис-
пытаний, заполненные водой и заросшие водной рас-
тительностью, чаще всего камышом. Для детального 

исследования взят один из таких водоемов – воронка 
В-1 (т. 1). 

 «Телькем» и «Балапан». Изучаемые водоемы пред-
ставляют собой искусственные озера, образованные в 
результате экскавационных взрывов: Телькем-1 (т. 2) и 
Телькем-2 (т. 3); «Атомное» озеро (т. 4). Целью данных 
испытаний являлось создание искусственных водоемов 
в засушливом районе. «Атомное» озеро (другие назва-
ния озеро Чаган, Атомколь) сформировалось в резуль-
тате заполнения водой воронки глубиной более 100 м и 
диаметром 400 м после взрыва в 1965 г. на месте слия-
ния рек Шаган и Ащису (Ядерные испытания…, 1997; 
Semipalatinsk test…, 2017). Озера площадки «Телькем» 
образовались в 1968 г. в юго-восточной части СИП. 
Образованные воронки заполнились осадками и обра-
зовали одноименные озера «Телькем-1» с шириной 
90 м и глубиной 15–20 м и «Телькем-2», вытянутое в 
форме овала озеро размерами 120×60 м и глубиной по-
рядка 10–16 м [41 и др.]. 

 Площадка «Дегелен», на одноименном горном 
массиве, где сосредоточено самое большое количе-
ство водных объектов. Горный массив Дегелен нахо-
дится в южной части СИП. В геологическом отноше-
нии преобладающая часть горного массива сложена 
гранитами, которые распространены на три четверти 
территории. В горном массиве Дегелен выделяют 
трещинные воды палеозойских пород, поровые воды 
аллювиально-пролювиальных отложений, куда отно-
сят и подрусловые воды. Юго-восточное направление 
подземных вод является основным и совпадает с 
направлением долины ручья Узынбулак. Трещинные 
воды образуют единый водоносный горизонт. 

Исследованы самые крупные ручьи Узынбулак (т. 5) 
на месте выхода ручья за пределы площадки «Деге-
лен» и Карабулак с его притоками (т. 6–11). Общее ко-
личество проб, обсуждаемых в работе, составило 11.  

В местах расположения испытательных площадок 
СИП проходят разломы глубокого залегания, которые 
определяют неоднородную фильтрационную способ-
ность пород. К основным разломам относят: Калба-
Чингизский разлом на испытательной площадке 
«Опытное поле», Найманжальский разлом площадки 
«Телькем», и Чинрауский разлом площадки «Бала-
пан». Зоны влияния тектонических разломов характе-
ризуются более высокими показателями трещинова-
тости и наличием зон дробления. Это является небла-
гоприятным фактором для транспорта загрязненных 
радионуклидами вод в подземные воды территорий, 
где не имеется следов загрязнения. 

Отбор проб природных вод проводился в соответ-
ствии с ГОСТ 17.1.5.05-85. Объем проб воды состав-
лял 10–12 л. Пробу отбирали в чистые полиэтилено-
вые емкости, избегая попадания посторонних приме-
сей. На месте отбора проводили фракционирование 
воды по размеру с фильтрованием через мембраны 
450 нм и 10 кДа (соответствует размеру 3 нм). Таким 
образом, выделяли взвешенные формы (разница меж-
ду нефильтрованной пробой и после фильтра 450 нм), 
коллоидные формы (разница между пробами, от-
фильтрованными через мембраны 450 нм и 10 кДа) и 
растворенные формы (<10 кДа). 
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Рис. 1.  Схема опробования водных объектов 

Fig. 1.  Scheme of water bodies sampling 

Определение общей минерализации и рН и Еh воды 
выполняли с помощью анализатора жидкости лабора-
торного серии Анион 4100. Eh воды измерялся с хлор-
серебряным электродом сравнения с последующим пе-
ресчетом на стандартный водородный электрод (SHE) 
при температуре 25 °С. Содержание основных ионов 
воды определяли методами титрования (HCO3

–
, CO3

–
), 

Cl
–
, Ca

2+
, Mg

2+
, фотометрии (SO4

2–
), оптико-

эмиссионной спектрометрии на приборах iCAP 6300 
Duo и Optima8300DV (Na, K, Ca, Mg), а также ионной 
хроматографии на приборе Dionex-2000 (Cl

–
, SO4

2–
). 

Общий органический углерод оценивался по перман-
ганатной и бихроматной окисляемости (титрование и 
фотометрия соответственно). Для части образцов ис-
пользовался метод каталитического сжигания на при-
боре Vario TOC cube, а также качественный метод – 
интенсивность UV сигнала (UV Schimadzu 1800) в 
диапазоне от 225 до 280 нм. Содержание U и Th опре-
деляли методом масс-спектрометрии с индуктивно 
связанной плазмой (МС-ИСП) на приборах Elan-9000, 
Agilent 7600, Thermo Element XR в соответствии со 
стандартом ИСО 17294-2-2006.  

Моделирование миграционных форм урана и то-
рия проводилось с помощью программного комплек-
са Visual Minteq 3.1. Использовалась встроенная база 
данных констант равновесия. Расчет проводился при 
температуре 25 °С, давлении 1 атм и равновесном с 
атмосферой парциальным давлении углекислого газа. 
Модель была ограничена следующими компонентам: 
рН, Eh, общая щелочность ((CO3

2–
+HCO3

–
), Cl

–
, SO4

2–
, 

Ca
2+

 Mg
2+

, Na
+
, К

+
 Si (H4SiO4), Fe

3+
, UO2

2+
, Th

4+
, рас-

творенный органический углерод (Сорг). Расчет орга-
нических форм миграции элементов проводили с по-

мощью модели NICA-Donnan с раздельным введени-
ем концентраций гуминовых (ГК) и фульвокислот 
(ФК). Отношение активного (способного к биотранс-
формации) Сорг к органическому углероду принимали 
как 1,65, долю ФК учитывали исходя из соотношения 
ГК/ФК. Ионная сила раствора и баланс анионов и ка-
тионов рассчитывались автоматически. Коррекция 
активности ионов проводилась по уравнению Дэвиса 
с b-параметром равным 0,3.  

 Результаты и их обсуждение 

Изученные водные объекты СИП представляют 
собой водоемы и ручьи, которые существенно разли-
чаются по условиям миграции радионуклидов.  

По химическому составу и преобладающим ионам 
воды горного массива Дегелен относятся к пресным 
водам сульфатного, кальциевого и гидрокарбонатно-
сульфатного кальциевого состава. По данным [42–44] 
химический состав вод стабильный и не зависит от 
сезона. Перемещаясь по системам трещин и полостям 
штолен, воды пополняют бассейн подземных вод ли-
бо выходят на дневную поверхность в районе порта-
лов штолен.  

Изученные воды существенно различались по хи-
мическому составу, хотя и прослеживались схожие 
условия их формирования. Изучаемая территория ха-
рактеризуется широким набором условий формиро-
вания поверхностных вод и достаточно пестрой гео-
химической обстановкой. На формирование химиче-
ского состава природных вод СИП оказывают влия-
ние механизмы испарительного концентрирования и 
континентального засоления, выщелачивания во-
довмещающих пород в условиях повышенной трещи-
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новатости и образования большого количества зон 
дробления в результате деформации горного массива 
Дегелен вследствие ядерных испытаний. 

Как уже было сказано ранее, водоисточники пред-
ставлены техногенными озерами и воронками, а так-
же ручьями и реками.  

Таблица 1.  Химический состав природных вод Семипа-

латинского испытательного полигона, 
среднее содержание (минимум–максимум) 

Table 1.  Chemical composition of natural waters of 

Semipalatinsk Test Site (STS), mean (minimum–
maximum) 

Показатель, ед. изм. 

Parameter, units 

Ручьи/Riverstreams 

(n=7) 

Озера/Lakes 

(n=4) 

pH 7,44 (7,14–7,91) 7,92 (7,20–8,36) 

EhSHE, мВ/mV 249 (208–260) 186 (152–207) 

Cорг, мг/л/Dissolved 

organic carbon, mg/l* 
12,8 (9,6–16) 14 (5–35) 

ФК/ГК/FA/HA  

(humic acid/fulvic acid) 
9,5 7 

Минерализация, мг/л 

TDS, mg/l 
472 (235–2310) 10950 (1960–20520) 

HCO3
–, мг/л/mg/l 171 (67–490) 332,5 (180–530) 

SO4
2–, мг/л/mg/l 221 (79–1100) 3345 (600–7580) 

Cl–, мг/л/mg/l 15 (5,5–210) 3705 (420–5950) 

Ca2+, мг/л/mg/l 93 (54–120) 380 (120–540) 

Mg2+, мг/л/mg/l 18,5 (8–76) 512 (80–910) 

Na++K+, мг/л/mg/l 39,5 (17–560) 2845 (480–5450) 

Si, мг/л/mg/l 6 (4,5–10) 3 (2,2–3,8) 

Fe, мкг/л/µg/l 210 (180–240) 330 (90–600) 

Ca2+/Mg2+  5,0 (1,6–8,4) 0,92 (0,59–1,50) 

SO4
2–/Cl– 16,4 (5,2–53,3) 0,97 (0,47–1,43) 

n – количество проб/n – number of samples; *Для водое-

мов Телькем-1 и Телькем-2 при расчете среднего со-

держания Cорг использовалось значение половины преде-

ла обнаружения/*For Telkem-1 and Telkem-2 lakes the 

half of the detection limit was used for mean value of DOС.  

По значениям рН (табл. 1) воды большинства 
опробованных ручьев и воронки В-1 были нейтраль-
ными, воды объектов Телькем-1, Телькем-2 и «Атом-
ного» озера – слабощелочными. Значения Eh (приве-
денный к стандартному потенциалу и 25 °С) природ-
ных вод СИП укладываются в диапазон +150…+260 
мВ, выстраиваясь в ряд в зависимости от рН на 600–

700 мВ выше нижней границы предела устойчивости 
воды и на 200–300 мВ ниже равновесия взаимодей-
ствия воды с атмосферой [45]. Для всех водных объ-
ектов характерна переменная окислительно-
восстановительная обстановка.  

Вода водоемов В-1 и Телькем 2 относится к соло-
новатым водам (1960 и 8950 мг/л соответственно). 
Воды озера Телькем-1 (20520 мг/л), «Атомного» озе-
ра (12380 мг/л) – к соленым водам. Воды ручьев были 
пресными, за исключением места слияния притоков 
ручья Карабулак, где вода была солоноватой.  

По ионному составу поверхностные воды СИП 
достаточно разнообразны. Основные геохимические 
фации были выделены по преобладающим анионам и 
катионам с помощью диаграммы Пайпера (рис. 2). 
При этом четкая дифференциация наблюдается меж-
ду водоемами и ручьями. Рост минерализации штоль-
невых вод обеспечивается увеличением содержания в 

них гидрокарбонат-иона, кальция, магния, а также 
сульфат-ионов. 

Воды ручьев имеют близкий состав со штольневы-
ми водотоками, поскольку последние подпитывают их 
[10]. Воды ручьев Узынбулак и Карабулак по составу 
сульфатные кальциевые. Отношение SO4

2–
/Cl

–
 в ручьях 

изменяется в пределах от 5,2 до 53. Это позволяет 
предположить, что состав вод ручьев формируется под 
влиянием процессов выщелачивания минералов во-
довмещающих пород и окисления сульфидных мине-
ралов. На диаграмме Пайпера (рис. 2) во всех плоско-
стях точки ручьев лежат очень близко друг к другу и 
при этом занимают промежуточное положение по от-
ношению к составу штольневых вод. Таким образом, 
при смешивании вод мелких ручьев и родников, под-
питывающих ручьи массива Дегелен, происходит «вы-
равнивание» их химического состава. Это можно при-
нимать во внимание при оценке миграции радиоактив-
ных элементов вниз по течению ручьев. 

Поверхностные водоемы находятся в зоне влияния 
континентального засоления с изменением отноше-
ния SO4

2–
/Cl

–
=1,4 в водах водоема В-1, озера Телькем-

1 – 1,2, «Атомного» озера – 0,7, озера Телькем-2 – 0,5. 
Воды водоемов по составу являются хлоридными и 
хлоридно-сульфатными. Преобладающие анионы, а 
также натрий пропорционально увеличиваются с ро-
стом минерализации в водоемах, отношение 
Ca

2+
/Mg

2+
 также снижается. 

Содержание органического углерода в ручьях ва-
рьировало от 10 до 16 мг/л, в водоемах достигало 
35 мг/л (Воронка В-1). Для части проб не было полу-
чено количественных значений из-за низкой чувстви-
тельности методов определения органического веще-
ства в пробах со сложной матрицей и высокой мине-
рализацией. Однако в водах, где содержание раство-
ренного органического углерода было ниже предела 
обнаружения, в частности для озера Телькем-2, гуми-
новые и фульвокислоты фиксировались качественно 
по поглощению УФ-спектра.  

Обращаясь к ранее проведенным исследованиям, 
необходимо отметить, что водный режим и характер 
питания также могут оказать влияние на миграцию 
радиоактивных элементов и распределение форм их 
нахождения. Отношение стабильных изотопов 

2
Н/

18
О 

свидетельствует о питании водоема за счет атмо-
сферных осадков [10, 11], поскольку воды озера 
Телькем-2 и водоема В-1 лежат очень близко к ло-
кальной линии метеорных вод. Небольшие сдвиги 
изотопного состава в местах отбора проб могут объ-
ясняться конденсированием испарённой влаги с вод-
ного зеркала озера в поверхностном слое [46]. Такие 
данные не противоречат выводам авторов, исследо-
вавших «Атомное» озеро [47 и др.], о том, что основ-
ной источник поступления радионуклидов в водоем – 
выщелачивание из загрязненного грунта. Это позво-
ляет распространить такое суждение и на другие во-
доемы Семипалатинского полигона. 

Также ранее установлено [11], что штольневые во-
ды, подпитывающие ручьи горного массива Дегелен, 
по отношению 

2
Н/

18
О утяжелены по дейтерию в срав-

нении с локальной линии метеорных вод. Такое рас-
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пределение можно объяснить испарительным кон-
центрированием инфильтрационных вод метеогенно-
го формирования. Также возможно существование 
дополнительного источника питания вод в условиях 
относительной литологической и гидрогеологической 
закрытости, с отличным от линии метеорных вод от-

ношением 
2
Н/

18
О. Левосторонний сдвиг ∆

2
Н относи-

тельно линии метеорных вод можно также объяснить 
и активным истощением 

18
О вследствие его перехода 

в карбонатные отложения и углекислоту, а также от-
ставанием вовлечения дейтерия во вторичные мине-
ралы в процессе взаимодействия вода–порода [48]. 

 

 
Рис. 2.  Пайпер-диаграмма химического состава озер и ручьев СИП 

Fig. 2. Piper diagram of chemical composition of lakes and waterstreams of STS 

Таблица 2.  Распределение радионуклидов в водных объ-

ектах СИП и формы их нахождения, сред-
нее значение (минимум–максимум) 

Table 2.  Distribution of radionuclides and their 

speciation in water bodies of STS, mean 
(minimum–maximum) 

Показатель, ед.изм. 

Parameter, units 

Ручьи/Riverstreams 

(n=7) 

Озера/Lakes  

(n=4) 

Thвал/Thtotal, мкг/л/µg/l 0,43 (0,11–0,59) 19,1 (4,5–46) 

Thвзвеш/Thsusp, % 89 (84–92) 88,4 (75,4–94,4) 

Thколл/Thcoll, % 9,2 (7,6–11,4) 11,1 (5,3–24,4) 

Thраств/Thdiss, % 1,5 (0,8–2,4) 0,42 (0,1–0,9) 

Uвал/Utotal, мкг/л/µg/l 110 (32–810) 202 (10,6–2567) 

Uвзвеш/Ususp, % 55 (47–82) 84,5 (49–98) 

Uколл/Ucoll, % 13 (5–15) 3,6 (0,5–12) 

Uраств/Udiss, % 32(10–42) 12 (2–39) 

Примечание: серым цветом выделены строки с форма-

ми нахождения радионуклидов. 

Note: speciation of radionuclides is highlighted gray.  

Валовое содержание тория (табл. 2) в природных 
водах СИП изменяется в широких пределах, более 
двух порядков – от 0,11 до 46 мкг/л. При этом, если 
отсечь взвешенную фракцию (крупнее 450 нм), сумма 

оставшихся фракций, которая наиболее часто рас-
сматривается в исследованиях по гидрогеохимии ра-
диоактивных элементов как растворенная форма, со-
ставит от 0,014 до 3,7 мкг/л соответственно. Видно, 
что доминирует взвешенная форма в переносе тория 
и урана. При этом доля переносимого со взвесями то-
рия примерно одинаковая как для ручьев, так и для 
озер. В то время как для урана отмечена существен-
ная разница. В ручьях гораздо большая доля урана 
мигрирует в форме растворенных частиц, проходя-
щих через мембрану 10 кДа. Доля урана, мигрирую-
щего в водах ручьев с частицами коллоидной размер-
ности, примерно в три раза выше, чем в водоемах.  

Содержание урана в изучаемых природных водах 
аналогично изменяется в диапазоне двух порядков. 
При этом концентрация данного радиоактивного эле-
мента (<450 нм) в водоемах меньше: от 5,5 мкг/л (В-1) 
до 66 мкг/л (Телькем-2). В ручьях горного массива 
Дегелен общее содержание урана составляет 60 и 
81 мкг/л для ручьев Карабулак и Узынбулак соответ-
ственно. 

Доля мигрирующего в коллоидной форме урана в 
водотоках массива Дегелен невысока, от 5 до 15 %. 
Однако, учитывая высокие концентрации этого ра-
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диоактивного элемента и особенности миграции эле-
ментов в коллоидных формах, это может свидетель-
ствовать о значимом выносе урана с коллоидами. В 
водоеме В-1 и ручье Карабулак доля урана, который 
мигрирует в коллоидной форме, выше, что может 
объясняться более высоким содержанием органиче-
ского вещества, замедленным водообменом и высо-
кой концентрацией коллоидов.  

Для тория также было установлено преобладание 
взвешенной формы (от 75 до 91 % от суммы всех 
форм нахождения). В среднем порядка 12 % тория 
переносится в изученных водоисточниках с коллои-
дами, с максимумом для водоема В-1 (24 %).  

Для ручья Карабулак преобладает взвешенная 
форма урана и тория. Было подробно изучено изме-
нение форм нахождения в пространстве (рис. 3). 
Ближе к истокам ручьев горного массива происходит 
разгрузка подземных вод, обогащенных радионукли-
дами. Несомненно, в этих водотоках присутствуют и 
техногенные радионуклиды, что было показано нами 
в более ранних работах. Однако в связи со значитель-
ной деформацией массива и увеличением проницае-
мости пород скорость выщелачивания природных ра-
дионуклидов могла существенно увеличиться, а ми-
грация – ускориться.  

 

 
 

a/a б/b 

Рис. 3.  Распределение тория, урана и долей коллоидной и взвешенной фракций в правом притоке ручья Карабулак от 

истока до места слияния притоков: a) распределение валового содержания и доли форм нахождения U; б) 

распределение валового содержания и долей форм нахождения Th. Красной и желтой линией выделены доли 

форм нахождения урана и тория в виде взвесей и коллоидов соответственно, черной линией – общее содер-

жание элементов 

Fig. 3.  Distribution of thorium, uranium and the proportions of colloidal and suspended fractions in the right tributary of the 

Karabulak riverstream from the headspring to the confluence of the tributaries: a) distribution of the total content 

and the proportion of U species; b) distribution of the total content and the proportion of Th species. The red and 

yellow lines show the proportions of the uranium and thorium in suspended and colloidal fractions respectively, the 

black line is the total content of elements 

Одной из задач исследования стояло изучение 
трансформации миграционных форм радионуклидов 
вниз по течению от источников их поступления. 
Наиболее показательным для таких наблюдений был 
участок правого притока ручья Карабулак, где суще-
ствует подток вод с повышенным содержанием урана 
(более 800 мкг/л урана и 3 мкг/л тория, по собствен-
ным исследованиям). Протяженность участка соста-
вила порядка 9 км. Расстояние между первыми тремя 
точками – 1,5 км, крайняя точка находится в 9 км от 
первой. В целом соотношение форм нахождения кар-
динально не меняется от точки к точке отбора, но 
уменьшается общее содержание радиоактивных эле-
ментов. Максимальное содержание урана и тория 
приурочено к истоку ручья (точка 6, рис. 1), где име-
ются источники поступления этих радионуклидов со 
штольневыми водами. Ниже по течению ручья, при 
достижении точки 11 (место слияния притоков), со-
держание урана падает примерно на порядок, а со-
держание тория – в 3–6 раз. Таким образом, Th/U от-

ношение по сумме форм нахождения повышается к 
месту слияния притоков ручья Карабулак. Возрастает 
роль коллоидов в переносе радиоактивных элементов 
на фоне снижения общего их содержания.  

Наблюдая за распределением форм нахождения 
этих двух элементов, отмечено, что формы урана более 
чувствительны к изменению ландшафтно-
геохимических условий среды, чем тория. Так, в пре-
делах 3 км доля коллоидной формы урана изменялась 
почти в два раза – от 8,2 до 14 %, в то время как ион-
ный состав и минерализация вод ручья были примерно 
одинаковые. Вероятно, на данном участке происходит 
перераспределение форм нахождения, обратимая 
сорбция взвесями ручья и захват урана коллоидными 
частицами. Далее на фоне повышения солесодержания 
(от 450 до 2300 мг/л) в месте слияния притоков ручья 
Карабулак из-за механизма испарительного концен-
трирования и снижения интенсивности водообмена 
доля коллоидного урана сокращается в 3 раза. В то же 
время доля коллоидной и взвешенной фракций тория 
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(рис. 3, б) остается на одном уровне несмотря на то, 
что его концентрация снижается на порядок.  

Соотношение отдельных элементов – часто при-
меняемый параметр, который может быть четким ин-
дикатором геохимических процессов и интенсивно-
сти миграции элементов. Иногда такие параметры бо-
лее информативны, чем валовое содержание элемен-
тов в отдельности. Так, известный в геохимии радио-
активных элементов параметр, отношение Th к U [49], 
преимущественно используется в геохимии минера-
лов и горных пород, а также их датировке. И теорети-
ческое рассчитанное, и экспериментально установ-
ленное отношение Th/U в земной коре на сегодняш-
ний день укладывается в диапазон 3–4 [50], с весьма 
широким диапазоном в горных породах разного со-
става. Однако в водах гидросферы в подавляющем 
большинстве экспериментальных исследований [50, 

51] значение много меньше единицы (Th/U=10
–3

–10
–5

), 
однако встречаются в исключительных случаях воды 
с Th/U выше единицы и более. Величина этого пока-
зателя для океанических вод, доля которых составля-
ет 98 % вод гидросферы, в среднем равна 0,0036 [49–

51]. Для крупнейшего по запасам пресной воды озера 
Байкал данная величина в среднем составляет 0,007 
[49].  

В исследованных водных объектах Th/U составило: 

для ручьев 0,0011, для водоемов почти в три раза вы-
ше – 0,0028. Это можно объяснить замедленным во-
дообменом в водоемах, где создаются благоприятные 
условия для перехода тория в коллоидное состояние, 
либо, напротив, более активное осаждение урана со 
вторичными минералами, достигнувшими насыщения 
в солоноватой воде озер и выпадающими в осадок. В 
воде водоемов Th/U выше почти на порядок, вероятно, 

за счет более медленного водообмена и обогащения 
воды торием в процессе выщелачивания из горных 
пород.  

Другой задачей работы был расчет доминирую-
щих форм миграции природных радионуклидов в 
растворенной форме. Поскольку применение экспе-
риментальных методов выделения форм миграции на 
сегодняшний день затруднительно для тех количеств 
радионуклидов, которые присутствуют в природных 
водах, успешно применяются расчетные методы на 
основе известных термодинамических констант, про-
изведений растворимости отдельных компонентов и 
наличия комплексообразующих веществ. По термо-
динамическим расчетам, преобладающей формой ми-
грации урана в водах данного состава, в диапазоне 
экспериментальных значений рН и Eh, будут уранил-
карбонатные комплексы (LNLL, OECD-NEA). Для 
тория расчеты показывают наиболее вероятную фор-
му его нахождения при построении pH–Eh диаграмм 
ThO2cr, торианит (LNLL, JNC-TDB). Однако это 
утверждение будет справедливо для растворенных 
форм нахождения при отсутствии комплексообразо-
вателей. Наличие в воде комплексообразователей, 
растворенных органических веществ и коллоидов 
различной размерности искажаeт идеальную картину, 
получаемую при применении таких расчетов и моде-
лирования по существующим константам равновесия. 
Даже более детальный расчет с учетом содержания 
основных ионов воды и органических веществ, при-
веденный на рис. 4, 5, который демонстрирует воз-
можность миграции урана в виде уранилкарбоната 
кальция, а также обоих элементов в виде фульво- и 
гуматных комплексов, не учитывает в полной мере 
геохимического облика всех водных систем. 

 

 
 

a/a б/b 

Рис. 4.  Формы миграции урана в ручьях и озерах СИП: а) без учета в модели комплексообразующих веществ; 

б) с учетом влияния гуминовых веществ. Примечание для рис. 4, 5: HA1, FA1 соответствуют карбоксиль-

ным типам соединения с гуминовыми кислотами и фульвокислотами, HA2, FA2 – фенольным функциональ-

ным группам связи металл-лиганд для этих соединений 

Fig. 4.  Migration forms of uranium in riverstreams and lakes of STS: a) without taking into account humic substances in 

modelling; b) taking into account humic substances. Note for Fig. 4, 5: HA1, FA1 correspond to carboxyl types of 

compounds with humic acids and fulvic acids, HA2, FA2 – phenolic functional groups of metal-ligand bonds for 

these compounds  



Известия Томского политехнического университета. Инжиниринг георесурсов. 2020. Т. 331. № 12. 7–21 
Торопов А.С., Солдатова Е.А., Рихванов Л.П. Формы миграции радионуклидов (U и Th) в природных водах в различных ... 

 

15 

Рассчитаны формы миграции урана (рис. 4) и то-
рия (рис. 5) в природных водах с помощью програм-
мы Minteq Visual 3.1. База данных этого программно-
го комплекса регулярно дополняются и обновляются. 
Поскольку состав водоемов и водотоков существенно 
отличался, было решено рассмотреть их по отдельно-
сти. Выделены формы нахождения тория и урана с 
учетом и без учета гуминовых веществ для того, что-
бы была возможность сравнить, насколько может из-
меняться картина в присутствии комплексообразую-
щих веществ. В модель были заложены все компо-
ненты, перечисленные в табл. 1. Отдельно моделиро-
вались формы миграции с учетом гуминовых веществ 
и без них.  

Программный комплекс также позволяет рассчи-
тать индексы насыщения по основным породообра-
зующим минералам и специфичным в этом исследо-
вании минералам урана и тория. Эти данные могут 
быть использованы для интерпретации данных при 
изучении процессов осаждения радиоактивных эле-
ментов с теми или иными фазами.  

При расчете форм миграции урана было установлено, 
что уранилкарбонат кальция будет преобладать, вне зави-
симости от состава воды и учета гуминовых веществ. 
Преобладание именно такой формы миграции в природ-
ных водах было экспериментально подтверждено и не-
разрушающим методом рентгеновской спектроскопии 
поглощения ранее в работе Г. Бернарда с соавторами [52].  

При добавлении в модель гуминовых веществ до-
минантная форма миграции остается неизменной. Од-
нако для маломинерализованных вод ручьев появляет-
ся существенная доля миграционной формы урана, 
связанной с фенольными функциональными группами 
гуминовых кислот. При этом, согласно расчетам, среди 
органических форм для ручьев существенную роль бу-
дут играть гуматные комплексы (до 30 % от суммы 
форм миграции), а в водоемах – фульватные. В целом 
по результатам моделирования видно, что роль гуми-
новых веществ в водоемах ниже, чем в водах ручьев. 
Это может быть связано с тем, что в водах с более вы-
сокой ионной силой устойчивость неорганических 
комплексов выше.  

 

  
a/a б/b 

Рис. 5.  Формы миграции тория в ручьях и озерах СИП: а) без учета в модели гуминовых веществ; б) с учетом влия-

ния гуминовых веществ 

Fig. 5.  Migration forms of thorium in riverstreams and lakes of STS: a) without taking into account humic substances in 

modelling; b) taking into account humic substances 

При добавлении в модельную систему для расче-
тов гуминовых веществ для тория картина распреде-
ления его форм миграции существенно меняется. Так, 
весь торий связывается фенольными функциональ-
ными группами фульвокислот. Лишь небольшая его 
часть взаимодействует с аналогичными группами гу-
миновых кислот. Выведение тория с коллоидами и 
взвесями также может быть следствием его выведе-
ния с ассоциатами высокомолекулярных органиче-
ских веществ либо органоминеральными коллоидами, 
где одним из компонентов являются фульвокислоты. 
Поскольку в природных водах практически всегда 
присутствуют органические вещества гуминовой 
природы, при детальном рассмотрении особенностей 
миграции тория, с одной стороны, можно было бы 
пренебречь его неорганическими комплексами. Од-

нако необходимо учитывать ограниченность модели 
только железом. Данный элемент был включен в мо-
дель как элемент, имеющий самые высокие констан-
ты устойчивости среди большинства изученных ме-
таллов. Однако в присутствии элементов, имеющих 
более высокие или сопоставимые константы устойчи-
вости с фульво- и гуминовыми кислотами для тория, 
например меди, кобальта и др., вся доступная для 
комплексообразования органическая составляющая 
будет расходоваться. И в таком случае миграция то-
рия, равно как и урана, будет определяться неоргани-
ческими комплексами, которые и были рассмотрены 
в работе.  

Опираясь на суждения авторов [36 и др.], мы вы-
делили градацию по индексу насыщения 0≥SI≥–0,3 
как равновесную либо близкую к равновесию. Таким 
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образом, пресные гидрокарбонатные нейтральные во-
ды ручьев площадки «Дегелен» по величине SI (табл. 
3) были насыщены только относительно кварца и 
близки к насыщению кальцитом (равновесны).  

Таблица 3.  Индексы насыщения (SI) основных минера-
лов в водных объектах СИП 

Table 3.  Saturation indexes (SI) for main mineral phases 

in water bodies of STS 

Основные минералы, 

достигшие  

насыщения  
Main minerals at 

saturation point and 

above (SI>0) 
либо близкие к рав-

новесию 

or near equilibrium 

(0,3≥SI≥–0,3) 

Ручьи 
Waterstreams 

Озера/Lakes 

Кварц 

Quartz (0,4) 

Кальцит 
Calcite  

(–0,08) 

 

Торианит/Thorianite (4,9) 

Каолинит/Kaolinite (3,3) 
Доломит/Dolomite (1,9) 

Арагонит/Aragonite (0,75) 

Кальцит/Calcite (0,89) 
Кварц/Quartz (0,04) 

Гипс/Gypsum (–0,27) 

минералы группы железа 
и др. 

iron minerals etc. 

 
Воды водоемов, состав которых использовался для 

расчетов в модели, будут насыщены по карбонатам 
кальция и магния, минералам группы железа и от-
дельным алюмосиликатам. По отношению к гипсу и 
кварцу воды можно считать равновесными. Форми-
рование торианита, несмотря на высокий индекс 
насыщения, остается дискуссионным ввиду крайне 
малого его количества. Возможно, наличие других 
акцессорных фаз будет инициировать развитие его 
нестехиометрических соединений. 

Таким образом, при высаживании перечисленных 
вторичных минералов для водоемов будет очевиден 
более активный вынос естественных радионуклидов 
при их соосаждении и сорбции на данных фазах. 

Заключение 

Полученные результаты в совокупности позволяют 
более объективно взглянуть на особенности переноса в 
водной среде природных радиоактивных элементов и 
обозначить процессы, которые в значительной степени 
его определяют. Сульфат-ион в водах ручьев является 
индикатором интенсивности водообмена и скорости 

окисления сульфидных минералов, в результате чего 
высвобождаются в раствор значительные концентра-
ции урана. Размеры и форма ореола рассеяния урана 
будут определяться наличием геохимических барьеров 
на пути водных потоков, ограничиваясь при росте ми-
нерализации и распространяясь при увеличении кон-
центрации гуминовых веществ в воде.  

Уран как более сильный мигрант в условиях по-
верхностных вод преимущественно связан с органи-
ческими и органоминеральными комплексами, а так-
же в большей степени подвержен трансформации 
форм нахождения в случае изменения геохимических 
условий среды. Для обоих элементов характерна ми-
грация в виде коллоидных частиц. При этом для то-
рия коллоидный транспорт более выражен. 

Доминирующей миграционной формой как тория, 
так и урана являются взвешенные компоненты при-
родных вод, которые определяют более 50 % от сум-
мы всех форм нахождения. На расстоянии 9 км от ис-
точника поступления в воду радионуклидов, в долине 
ручья Карабулак, общее содержание урана падало бо-
лее чем на порядок, а тория – в 3–6 раз. При этом 
Th/U в растворенной форме остается более стабиль-
ным на данном участке, по сравнению с коллоидными 
и взвешенными формами. Повышенные отношения 
Th/U во взвешенной форме отражают происхождение 
тория в этой фракции – выветривание горных пород. 
Более низкие отношения этих элементов для раство-
ренной формы показывают способность урана прояв-
лять высокое сродство к комплексообразованию и 
миграции с растворенным органическим веществом – 
гуминовыми и фульвокислотами. При сопоставлении 
Th/U в коллоидной форме для вод с разным гидроди-
намическим режимом прослеживается и степень вы-
раженности влияния терригенной составляющей. В 
воде водоемов Th/U выше почти на порядок, вероятно, 
за счет более медленного водообмена и обогащения 
воды торием в процессе выщелачивания из горных 
пород.  

Исследование выполнено при финансовой поддержке 
РФФИ в рамках научного проекта № 19-33-60030. 
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The relevance of the study is caused by the necessity to take into account the diversity of the migration forms of radionuclides under 
geochemical conditions changes, as well as prognosis of the radioecological status of hydroecosystems. On the territory of the 
Semipalatinsk Test Site, the migration of natural radionuclides in water systems is poorly investigated, the calculation of the migration 
forms of uranium and thorium with a change in geochemical conditions will be informative for understanding the migration of a wide range 
of transuranium radionuclides.  
The aim of the research is to determine the forms of migration of uranium and thorium in natural waters depending on the particle size and, 
taking into account a wide range of components, to calculate the forms of their migration in waterstreams and lakes.  
Objects: water of streams of the Degelen mountain massif, water of lakes of experimental sites of the Semipalatinsk Test Site, model 
hydrogeochemical systems.  
Methods. Speciation of natural radionuclides were investigated in situ using the method of cascade fractionation. The pH and Eh of the 
waters were determined by potentiometry, total dissolved solids was determined by conductometry. The main water ions and some 
elements were determined by titrimetric (HCO3

–, CO3
2–, Cl–, Ca2+, Mg2+), optical emission spectrometry (Na, K, Ca, Mg, Fe, Si), and ion 

chromatography (Cl–, SO4
2–). The content of dissolved organic substances was determined by the permanganate and dichromate oxidation, 

the method of catalytic combustion, and the intensity of the UV signal. The content of U and Th was determined by mass spectrometry.  
Results. The features of U and Th transfer in different water bodies of Semipalatinsk Test Site are determined. The processes that control 
them are indicated. It was found that the sulfate ion in waterstreams is an indicator of water exchange intensity and the rate of oxidation of 
sulfide minerals, which determine the release of uranium significant concentrations into the solution. Uranium is associated with organic 
and organomineral complexes and is subjected to transformation of migration forms in the event of changes in the geochemical conditions 
of the environment. Thorium is more characterized by colloidal transport than uranium. Suspended components of natural waters dominate 
among migration forms of these elements. The Th/U ratio in dissolved form is rather stable compared to colloidal and suspended forms. 
For waters with various hydrodynamic regimes, there is a difference in the severity of the influence of the terrigenous component. 
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