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ПОВЕДЕНИЕ АКТИНИДОВ 
В  УСЛОВИЯХ ДОЛГОСРОЧНОГО ХРАНЕНИЯ 
И  ЗАХОРОНЕНИЯ ОТРАБОТАННОГО ЯДЕРНОГО ТОПЛИВА
Учреждение Российской академии наук Институт геологии рудных месторождений, петрографии, 
минералогии и  геохимии РАН

Наиболее общие рекомендации геологического плана 
по обеспечению безопасности долгосрочных храни-
лищ ядерных материалов сводятся к их размещению 
в малопроницаемых породах в сейсмически ста-
бильных блоках с низкой скоростью вертикальных 
движений, отсутствием вулканической активности 
и полезных ископаемых [Chapman, McKinley, 1988; 
Krauskopf, 1988; Лаверов и др., 2008]. При их со-
блюдении минимизируется вероятность разрушения 
хранилища, его вывод на поверхность процессами 
эрозии, захват и перенос радионуклидов магмати-
ческим расплавом, вскрытие горными выработками. 
Основным механизмом загрязнения окружающей сре-
ды становится вынос радионуклидов из хранилища 
подземными водами в растворенной или коллоидной 
форме. По мере хранения отработанного ядерно-
го топлива (ОЯТ) его радиоактивность понижается 
(рис. 1). Поэтому, в случае утечки радионуклидов 
наиболее тяжелые экологические последствия могут 
возникнуть на ранней стадии хранения ОЯТ, когда 
в нем еще присутствуют коротко- и среднеживущие 
радиоизотопы, срок распада которых составляет 
500–1000 лет. Современные технологии предусматри-
вают необходимость изоляции высокоактивных мате-
риалов от воздействия подземных вод на указанный 
или более длительный период времени с помощью 
инженерных барьеров. К последним относятся бе-
тонные емкости, коррозионно-стойкие контейнеры, 
оболочки ядерного топлива и бентонитовый буфер. 
Взаимодействие ОЯТ с подземными водами начнется 
лишь после утраты ими защитных функций. С этого 
момента главную угрозу для биосферы будут пред-
ставлять актиниды, а единственным барьером на 
пути их миграции станет геологическая среда. Ниже 
проанализирована возможность обеспечения безопас-
ности хранилищ ОЯТ за счет изоляционных свойств
геологической среды.

ОСОБЕННОСТИ ОЯТ, 
ОПРЕДЕЛЯЮЩИЕ УСЛОВИЯ 
ЕГО ХРАНЕНИЯ И  ЗАХОРОНЕНИЯ
Основой ядерного топлива является тепловыделяю-
щий элемент (ТВЭЛ), представляющий трубку из 
коррозионно-стойкого циркониевого сплава (или 
других материалов), заполненную таблетками диок-
сида урана (UO2) с содержанием 235U в несколько 
раз выше, чем в природной смеси изотопов урана. 
Находящиеся в ТВЭЛах таблетки имеют плотность 
94–95 % от теоретического значения для UO2. Размер 
зерен уранинита в них не превышает первых микрон. 
В процессе облучения в таблетках образуются тре-
щины (рис. 2), что приводит к увеличению площади 
взаимодействия ОЯТ с подземной водой в случае раз-
герметизации. Уранинит служит матрицей для эле-
ментов, образующихся в процессе ядерной реакции. 
Одни нуклиды (Pu, Am, Cm, Np, Th, REE, Nb, Zr) 
занимают место в решетке уранинита, другие (Se, I, 
Cs, Sn, Sr) находятся в виде неструктурной приме-
си. Последние концентрируются в межзерновых швах 
и микротрещинах ОЯТ и даже в условиях устойчи-
вости уранинита будут частично выщелачиваться при 
воздействии подземных вод, причем интенсивность 
утечки будет снижаться по мере обеднения элемен-
тами участков топлива, соприкасающихся с водами.

В соответствии с существующими технологиями 
долгосрочного хранения и захоронения ОЯТ должно 
находиться в металлических канистрах, размещаемых 
на глубине в сотни метров от поверхности в под-
земных горных выработках или скважинах. Инже-
нерными барьерами согласно этим схемам служат 
бентонитовый буфер, канистра, капсулы и оболочки 
ТВЭЛов (рис. 3). Эти барьеры должны воспрепятство-
вать доступу подземных вод к таблеткам уранинита 
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в течение 500–1000 лет. За это время произойдет рас-
пад коротко и среднеживущих радиоизотопов, после 
чего 98 % радиоактивности ОЯТ будет связано с Pu 
и Am. К тому моменту, когда единственным барьером 
останется геологическая среда, уровень безопасности 
хранилища ОЯТ в основном будет определяться ин-
тенсивностью утечки Pu и Am, а также особенностя-
ми их миграции в подземных водах. Так как Pu и Am 
находятся в виде изоморфной примеси в кристалли-
ческой решетке уранинита, то проблема устойчивости 
данного минерала имеет для безопасности хранилища 
решающее значение.

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНОЕ 
ИЗУЧЕНИЕ РАСТВОРИМОСТИ ОЯТ 
В  ПОДЗЕМНЫХ ВОДАХ
Большое число экспериментов по взаимодействию 
природного и искусственного уранинита, ОЯТ и его 
имитаторов с подземными водами выполнено в окис-
лительных условиях в связи с проектом захоронения 
отходов в хранилище Юкка Маунтин в Неваде, США 
[Waste form…, 1998]. В нем предполагается разме-
стить 70 000 тонн ядерных материалов преимуще-
ственно в виде ОЯТ. Результаты экспериментов свиде-
тельствуют о высокой растворимости ОЯТ в аэробных 

Рис. 1. Изменение радиоактивности тепловыделяющей сборки 
(ТВС) ОЯТ реактора PWR во времени [Brookins, 1984]

Рис. 2. Микротрещины, образующиеся в ядерном топливе в 
процессе облучения [Johnson, Shoesmith, 1988]

Рис. 3. Схема размещения ОЯТ в подземной горной выработке. 
1 – ОЯТ; 2 – металлическая канистра; 3 – бентонитовый буфер; 

4 – бетонная пробка; 5 – горизонтальная горная выработка; 
6 – ячейка; 7 – вмещающая горная порода
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условиях (до 10–3 М/л) и высокой скорости утечки из 
него всех радионуклидов. В процессе взаимодействия 
с водой происходит окисление уранинита с поверх-
ности, а также вдоль микротрещин и границ зерен, 
ширина межзернового пространства увеличивается 
и возрастает площадь взаимодействия, отщепляются 
частицы окисленного уранинита (UO2+х). В наиболее 
долгосрочных опытах на поверхности ОЯТ формиру-
ются вторичные фазы шестивалентного урана – хей-
виита, скупита, соддиита и др. Очевидно, что если 
бы ОЯТ в хранилище Юкка Маунтин находилось 
в условиях непрерывного взаимодействия с подзем-
ными водами, то уранинит не смог бы исполнить 
роль консервирующей матрицы. Однако хранилище 
располагается в толще туфов выше уровня подземных 
вод в зоне аэрации. В течение нескольких сотен лет 
из-за повышенной температуры вода будет испарять-
ся, не достигая ОЯТ. Лишь после снижения темпера-
туры до 90 °С возникнут условия для взаимодействия 
ОЯТ с водой. Предполагается также, что поступле-
ние воды будет происходить прерывисто и в малых 
объемах из-за ничтожного количества осадков в усло-
виях засушливого климата. Таким образом, главным 
фактором, обеспечивающим безопасность хранилища 
Юкка Маунтин, является не низкая растворимость 
UO2, а малое количество атмосферных осадков, вы-
падающих в районе могильника. Согласно расчетам, 
объем воды, который может взаимодействовать с упа-
ковкой ОЯТ (3140 кг UO2), не превышает 20 л/год. 
Тем не менее, даже при таких условиях утечка 129I, 
99Tc и 137Cs каждый год может составить 0,1 % от их 
общего количества [Waste form…, 1998; Chen et al., 
1999]. В отношении 99Tc приводятся и более высокие 
значения, достигающие 0,8 % в год [Finn et al., 1998]. 
Проблематично обеспечить в этих условиях изоляцию 
Np [Buck et al., 1998; Chen et al., 1999]. Высказыва-
ются серьезные сомнения в отношении возможности 
обеспечения безопасности хранилища Юкка Маунтин 
на длительный срок, причем окислительные условия 
являются основной причиной [Ewing, 2002]. Объем 
воды, взаимодействующей с ОЯТ, может существенно 
возрасти в результате изменения климата и других 
причин. Отметим, что Юкка Маунтин является един-
ственным вероятным объектом хранения и захороне-
ния ОЯТ, расположенным в аэробных условиях.

В восстановительных близнейтральных услови-
ях уранинит характеризуется очень низкой раство-
римостью – концентрация U в растворе ≤10–8 М/л. 
При этом ни температура, ни состав подземных вод 
не оказывают на нее заметного влияния [Johnson, 
Shoesmith, 1988; Red’kin et al., 1989]. Вопрос о том, 
в какой мере результаты исследований по растворимо-
сти природного уранинита можно переносить на ОЯТ, 
заслуживает дополнительного анализа. По структур-
ным особенностям природный уранинит и диоксид 
урана, слагающий основу ОЯТ, аналогичны, но они 
существенно различаются по составу примесей, от-
ношению О/U и радиоактивности. Зерна природного 
уранинита плотные, их границы плохо различимы 

даже в электронном микроскопе. В ОЯТ наблюдаются 
многочисленные микротрещины (рис. 2), а границы 
между зернами в нем более широкие, чем в природ-
ном уранините.

Проведено значительное число экспериментов, по-
зволяющих сопоставить растворимости природного 
уранинита и различных типов ОЯТ в воде и рас-
творах в равновесии с гранитами, глинами, солями 
и другими породами. Их результаты свидетельствуют 
об устойчивости ОЯТ в восстановительных условиях 
[Johnson, Shoesmith, 1988]. Они также показали, что 
в аналогичных условиях растворимость природных 
уранинитов, имитаторов ядерного топлива и ОЯТ 
определяется одним порядком величины. Ее отличия 
для конкретных образцов в основном связаны со сте-
пенью их окисленности – растворимость тем выше, 
чем выше отношение O/U. В атмосфере аргона и азо-
та растворимость ОЯТ в воде сильно зависит от сте-
пени его окисленности, причем для окисленного ОЯТ 
она в 10 раз выше, чем для не окисленного [Loida 
et al., 2001]. Авторы указывают на высокую вероят-
ность окисления ОЯТ в процессе предварительного 
хранения. Существенное влияние на растворимость 
ОЯТ должны оказывать стальные канистры и продук-
ты их коррозии. Так, в присутствии порошка железа 
растворимость окисленного ОЯТ понизилась в 20 раз. 
При этом концентрация радионуклидов в растворе 
стала соответствовать значениям, полученным в опы-
тах по растворению в восстановительных условиях. 
В целом, результаты экспериментов свидетельствуют 
о том, что восстановительные условия являются на-
дежной гарантией высокой устойчивости ОЯТ в гео-
логической среде.

ОСОБЕННОСТИ МИГРАЦИИ 
И  КОНЦЕНТРИРОВАНИЯ АКТИНИДОВ 
В  ГЕОЛОГИЧЕСКОЙ СРЕДЕ
Кристаллические породы являются наиболее вероят-
ной средой для сооружения хранилищ ОЯТ в России 
и в большинстве других стран. Из-за наличия трещин 
и возможности увеличения их количества под воздей-
ствием различных факторов обеспечить физическую 
изоляцию ОЯТ от подземных вод в кристаллических 
породах невозможно. В связи с этим наиболее веро-
ятным механизмом загрязнения биосферы становится 
вынос актинидов из хранилища потоком подземных 
вод. Одним из главнейших факторов, влияющих на 
скорость и масштабы выноса радионуклидов из ОЯТ, 
является интенсивность водообмена. В соответствии 
с общепринятыми критериями, хранилища рекоменду-
ется размещать в условиях затрудненного водообме-
на. Для оценки процессов взаимодействия подземной 
воды с ОЯТ в таких условиях наибольший интерес 
представляют долгосрочные эксперименты, в которых 
достигается постоянная концентрация радионуклидов 
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в растворе [Wilson, 19901,2], а также результаты изуче-
ния ОЯТ после его взаимодействия с водой [Finn et 
al., 1997]. Преобразование ОЯТ начинается с окисле-
ния уранинита, сопровождающегося расширением гра-
ниц между зернами и отслаиванием от поверхности 
мельчайших частиц UO2+x. В дальнейшем в разрых-
ленных окислением участках и на поверхности ОЯТ 
формируются вторичные фазы уранила, замедляющие 
процесс коррозии. Из них удалось идентифицировать 
хейвиит, уранофан и соддиит. Скорость утечки урана 
из ОЯТ находится в диапазоне 0,1–0,3 мг/м2 за сутки. 
Основная доля выщелоченного урана переотлагается 
во вторичных фазах уранила. Концентрация урана 
в воде составляет (4–8)·10–6 М/л, причем около 98 % 
приходится на коллоидную форму. Переход в раствор 
Pu, Am и Cm происходит конгруэнтно с U, харак-
тер перехода Np определить не удалось. Тип ОЯТ 
и степень выгорания топлива не оказывают заметного 
влияния на скорость растворения UO2, но на ней су-
щественно сказывается степень окисленности урана: 
U3O8 растворяется в 2–3 раза быстрее, чем UO2.

В процессе растворения уранинитовой матрицы 
актиниды могут переходить в воду в растворенной 
или коллоидной форме, переотлагаться вблизи ОЯТ 
в виде примеси во вторичных минералах уранила или 
собственных минеральных фаз, накапливаться в сор-
бированной форме во вмещающих породах. Данные 
об относительной роли указанных явлений [Лаверов 
и др., 2003] показывают, что миграции искусствен-
ных актинидов в растворенной форме препятствует 
их сорбция горными породами и что наиболее реаль-
ным способом их поступления в биосферу является 
вынос из хранилища подземными водами в колло-
идной форме. Ниже приведены краткие сведения по 
радиоактивным коллоидам.

Установлено три механизма образования актинид-
содержащих коллоидов. Первый механизм связан 
с сорбцией актинидов коллоидными частицами, при-
сутствующими в подземных водах. Такие частицы 
попадают в подземные воды в результате их взаимо-
действия с минералами горных пород, механическо-
го и химического выветривания последних, отрыва 
частичек от минералов, развитых на стенках трещин, 
изменения гидрогеохимических условий, вызываю-
щих пересыщение растворов в отношении того или 
иного минерала. Размер коллоидных частиц находит-
ся в пределах от 1 нм до 1 мкм. Реальное влияние 
на миграцию актинидов могут оказать только мелкие 
частицы (< 400 нм), так как относительно крупные 
частицы быстро осаждаются. Коллоидные частицы 
представлены глинистыми минералами, хлоритом, 
кремнеземом, гидроксидами железа, цеолитами, ор-
ганическим веществом. Большую роль среди них 
играют аморфные фазы, в составе которых преобла-
дают Si, Al и Fe. Концентрация частиц в подземных 
водах широко варьируется. Для типичных подземных 
вод гранитов, характеризующихся постоянством тем-
пературы, скорости потока, ионной силы, pH и Eh, 
она обычно не превышает 100 нг/мл. Нарушение ги-

дродинамического режима, связанного с проходкой 
скважин и выработок, а также откачкой воды, может 
привести к существенному увеличению количества 
частиц коллоидов в подземных водах в результате 
отрыва от стенок трещин минеральных частиц, в том 
числе и ранее коагулированных. Концентрация и со-
став коллоидных частиц вблизи хранилища могут от-
личаться от фоновых, что связано с наличием гради-
ента температур и введением в геологическую среду 
инородных материалов.

В соответствии со вторым механизмом происходит 
образование истинных радиоколлоидов. При раство-
рении уранинита, находящиеся в его решетке радио-
изотопы освобождаются и после насыщения ими
раствора переходят в него в виде взвешенных и кол-
лоидных частиц, обычно представленными аморфны-
ми гидрооксидами. Формирование истинных радио-
коллоидов может вызвать снижение растворимости 
актинидов в водах в результате буферных реакций, 
подавляющих эффект радиолиза.

Третий механизм в основном реализуется в усло-
виях захоронения остеклованных отходов. При их 
взаимодействии с подземными водами образуются 
продукты коррозии, представленные кристаллически-
ми и аморфными фазами, содержащими радионукли-
ды в изоморфной или сорбированной форме. Отрыв 
таких фаз от поверхности стекол и их миграция явля-
ется наиболее вероятным способом утечки актинидов 
из стекломатрицы. Так же формируются коллоидные 
частицы за счет продуктов коррозии уранинитовой 
матрицы. Это могут быть частички UO2+x, отслаиваю-
щиеся от поверхности ОЯТ, или вторичные минералы 
уранила, содержащие трансурановые актиниды.

Установлено, что скорость движения актинидов, на-
ходящихся в подземных водах в растворенной форме, 
на 2–3 порядка ниже, чем скорость движения потока, 
что обусловлено процессами сорбции. В то же время 
скорость движения коллоидных частиц соответствует 
скорости водного потока. В стационарных гидродина-
мических условиях между количеством коллоидных 
частиц, перешедших в подземную воду и ушедших из 
нее, поддерживается соотношение близкое к равновес-
ному. Резкое увеличение количества коллоидных частиц 
в подземных водах может стать следствием тектони-
ческих подвижек, отбора проб воды, проходки горных 
выработок и других причин, вызывающих нарушение 
гидродинамического режима. Основным механизмом, 
ограничивающим миграцию коллоидных частиц в гео-
логической среде, является их слипание и осаждение 
на стенках трещин в виде рыхлых агрегатов. Старение 
коллоидных частиц благоприятствует их закреплению 
на стенках трещин. Горные породы не содержат ис-
кусственных актинидов и их поступление в подземные 
воды возможно только из ОЯТ. Поэтому по мере уда-
ления от ОЯТ концентрация актинидов в подземных 
водах должна понижаться. Это будет способствовать 
частичному переходу актинидов из коллоидных частиц 
в водный раствор с последующей сорбцией горными 
породами и другими коллоидными частицами.
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К факторам, противодействующим миграции ак-
тинидсодержащих коллоидов, относятся низкая во-
допроницаемость пород, затрудненный водообмен, 
отсутствие широких трещин, закупорка трещин вто-
ричными минералами [Лаверов и др., 2008, 2010]. 
Практически непреодолимым препятствием на пути 
коллоидов является бентонитовый буфер [Лаверов 
и др., 2004]. Эксперименты показали, что коллоидные 
частицы задерживаются слоем бентонита толщиной 
всего 2 мм, а на более значительную глубину в бен-
тонит проникают лишь растворенные формы актини-
дов [Tsukamoto et al., 1995]. В связи с этим в боль-
шинстве проектов хранилищ ОЯТ предусмотрено 
обязательное использование бентонитовых буферов.

Имеются достоверные данные, свидетельствую-
щие о возможности миграции актинидов в колло-
идной форме на значительные расстояния с отно-
сительно высокой скоростью [Kersting et al., 1999]. 
В пробах воды, отобранных в интервалах глубин 
701–784 м и 1046–1183 м в районе полигона под-
земных ядерных испытаний в штате Невада США, 
были обнаружены актинидсодержащие коллоидные 
частицы. По соотношению 240Pu / 239Pu установлено, 
что их источником является радиоактивное стекло 
на расстоянии 1,3 км от места отбора проб, образо-
вавшееся в результате ядерного взрыва на глубине 
1402 м в 1968 г. Основная доля актинидов сосредо-
точена в коллоидных частицах размером от 7 нм до 
1 мкм, представленных иллитом, смектитом и цео-
литами (рис. 4). Последние являются типичными 
продуктами вторичного изменения развитых здесь 
риолитов и туфов. Характерно, что доля актини-
дов, содержащихся в воде в растворенной форме, 
составляет менее 1 %. Таким образом, вытекающий 
из экспериментов вывод о ведущей роли переноса 

актинидов в коллоидной форме надежно подтверж-
ден природными наблюдениями.

МИГРАЦИЯ ПЛУТОНИЯ 
В  ГЕОЛОГИЧЕСКОЙ СРЕДЕ
В природе Pu в мизерных количествах присутствует 
в урановых рудах (Pu/U ~ 10–12), в которых он обра-
зуется в результате захвата нейтронов атомами 238U. 
Среди содержащихся в ОЯТ актинидов Pu занимает 
первое место по уровню опасности [Коренков, 1992]. 
Способность 239Pu поддерживать цепную реакцию 
требует надежных обоснований того, что в храни-
лищах не возникнут условия критичности. Показано, 
что используемые для хранения и захоронения формы 
(матрицы) отходов исключают возможность создания 
критичности в единичных упаковках и комбинациях 
нескольких упаковок [Allen, 1978]. Анализ также по-
казал, что вероятность возникновения критичности 
в пределах или вблизи хранилищ ОЯТ в результате 
селективного выщелачивания и переотложения 239Pu 
крайне низка [Kastenberg et al., 1996; Oversby, 1998, 
2000]. Тем не менее, указанное свойство Pu, наряду 
с его высокой токсичностью, делают этот элемент 
ключевым в проблеме долгосрочного хранения ОЯТ.

В случае растворения ОЯТ и поступления актини-
дов в подземные воды, хранилище можно признать 
безопасным, если будет соблюдено хотя бы одно из 
следующих условий: а) концентрация Pu и других 
актинидов в подземных водах на границе с ОЯТ ниже 
предельно допустимых значений (ПДK) для питьевых 
вод; б) поступившие в подземную воду из ОЯТ ак-

Рис. 4. Изображения в просвечивающем электронном микроскопе актинидсодержащих коллоидных 
частиц, представленных цеолитом (а) и иллитом (б) [Kersting et al., 1999]

а б
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тиниды задержаны в ограниченном объеме геологи-
ческой среды, так что в зону активного водообмена 
поступят уже очищенные воды, пригодные для быто-
вого использования. Для того чтобы оценить в какой 
мере эти условия могут быть реализованы, авторами 
использованы имеющиеся сведения о свойствах ис-
кусственных актинидов и их природных аналогов, 
результаты экспериментов по взаимодействию ОЯТ 
с водами, данные о растворимости искусственных 
актинидов и взаимодействию актинидсодержащих 
растворов с породами, опыты в подземных лабора-
ториях для оценки скорости миграции сорбируемых 
и несорбируемых элементов в трещиноватых породах, 
сведения о коллоидной форме переноса радиоизото-
пов подземными водами.

Для прогноза поведения Pu, находящегося в ОЯТ, 
в восстановительных условиях в качестве ориентира 
может служить урановое месторождение Окло в За-
падной Африке [Oversby, 1998, 2000]. Здесь длитель-
ное время существовал природный ядерный реактор 
с накоплением искусственных трансурановых акти-
нидов, в том числе плутония. Несмотря на воздей-
ствие подземных вод, Pu вплоть до распада удержи-
вался в составе уранинитовой матрицы. Фиксацию Pu 
и других актинидов обеспечили восстановительные 
условия, при которых уранинит характеризуется вы-
сокой устойчивостью. Аналогичный вывод вытека-
ет из экспериментальных данных. Концентрация Pu 
в воде в присутствии гранитов или глин в равновесии 
с ОЯТ при 90 °С в восстановительных условиях со-
ставляет 10–11 М/л [Lelous et al., 1998]. Эта величина 
находится на уровне предельно допустимых концен-
траций в водах для бытового использования.

Для оценки максимально возможных концентра-
ций Pu в подземных водах в окислительных усло-
виях наибольший интерес представляют результаты 
экспериментов по растворимости ОЯТ в подземной 
воде, выполненные в рамках проекта по захоронению 
в хранилище Юкка Маунтин [Waste form…, 1998]. 
В качестве растворителя использовалась подземная 
вода из туфов (pH = 7,6, Eh = 0,77 V). При растворе-
нии ОЯТ плутоний переходит в воду в растворенной 
и коллоидной формах, осаждается на стенках сосу-
да в виде твердых фаз, входит в состав вторичных 
урановых минералов. Большая доля присутствующе-
го в растворе Pu находится в виде коллоидных ча-
стиц. Максимальная концентрация Pu в растворенной 
форме составляет ~2·10–8 М/л при 25 °С. Это близ-
ко к данным о растворимости аморфного Pu(OH)4 
в грунтовой и морской воде при 25 °С ~ 6·10–8 М/л
[Kulyako et al., 2001]. При 85 °С концентрация раство-
ренной формы Pu существенно ниже (~ 2·10–11 М/л) 
из-за образования твердых фаз, выпадающих в оса-
док. Результаты экспериментов в среде инертных 
газов при отсутствии внешнего источника окис-
лителей и восстановителей интересны тем, что на
редокс-условия при взаимодействии ОЯТ с подземной 
водой основное влияние оказывает радиолиз. Опыты 
длительностью 545 суток, проведенные в закрытых 

ампулах, заполненных Ar или смесью Ar и CO2, сви-
детельствуют о высокой растворимости ОЯТ в водах 
различного состава [Loida et al., 2001]. Так, в под-
земной воде из гранитов (pH 7–8) концентрация U со-
ставила 5,4·10–5 М/л, а Pu – 1,5·10–6 М/л. С помощью 
ультрафильтрования через фильтр 1,8 нм установле-
но, что 96 % U и 99 % Pu находится в коллоидной 
форме. В присутствии порошка железа концентра-
ция U в воде понижается на два порядка, а Pu, Am, 
Np и Eu – более чем на три порядка. Авторы под-
черкивают, что концентрации указанных элементов 
в присутствии железа отвечают значениям, получен-
ным в опытах в восстановительных условиях.

Эти данные свидетельствуют о том, что в окисли-
тельных условиях концентрация растворенной формы 
Pu в подземных водах, взаимодействующих с ОЯТ, 
может достигать значений n·10–8 М/л, а в совокупно-
сти с коллоидной формой – 10–6 М/л. Эти величины 
на два и четыре порядка превышают предельно до-
пустимые концентрации Pu в питьевых водах. Сле-
довательно, безопасность хранилища ОЯТ в отноше-
нии Pu в окислительных условиях не может быть 
обеспечена только за счет его низкой растворимости 
в подземных водах. В этой связи возникает вопрос 
о способности геологической среды ограничить ми-
грацию Pu. Для анализа этого вопроса обратимся 
к его геохимическим свойствам. В восстановитель-
ных условиях в качестве геохимических аналогов Pu 
правомерно рассматривать Th и U. Все три элемен-
та в таких условиях находятся в четырехвалентной 
форме, а устойчивыми твердыми фазами являются 
PuO2, ThO2 и UO2 с очень низкой растворимостью. 
В умеренно окислительных условиях Pu сохраняет 
четырехвалентное состояние и его поведение соответ-
ствует Th, но он отличается от U, который переходит 
в высокоподвижную шестивалентную форму. Только 
в сильно окислительных условиях, которые мало ве-
роятны для хранилищ, Pu может переходить в валент-
ное состояние V и VI (рис. 5, а) и вести себя подобно 
U. В отличие от U и Th, Pu более чутко реагирует 
на повышение кислотности растворов и в умеренно 
кислой среде переходит в относительно подвижную 
трехвалентную форму. Кислые воды могут форми-
роваться только в зонах окисления сульфидных руд 
и областях активного вулканизма. В обоих случаях 
причиной повышенной кислотности является образо-
вание сернокислых растворов в результате окисления 
сульфидной серы. Геологические условия, при кото-
рых образование таких растворов возможно, заведомо 
непригодны для хранения ОЯТ. Реальные для под-
земных вод кристаллических массивов значения pH 
находятся в диапазоне 8±1,5.

Термодинамическое моделирование показало, что 
при pH = 8 в сильно восстановительных условиях 
(Eh ~ –500 mV) плутоний находится преимуще-
ственно в форме Pu(III); в диапазоне Eh от –100 до 
+150 mV преобладает Pu(IV); в сильно окислитель-
ных условиях, близких к границе стабильности воды, 
устойчивы Pu(V) и Pu(VI) [Berry et al., 2002]. Если 
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ограничиться реальными для подземных вод кристал-
лических массивов значениями Eh и pH, то преобла-
дающей формой следует признать Pu(IV), поведение 
которого в наибольшей мере должно соответствовать 
поведению Th в геологической среде.

Тh относится к элементам-гидролизатам, во всех 
природных соединениях проявляет постоянную ва-
лентность IV (рис. 5, б). В заметных концентрациях 
Th может переноситься лишь в кислой среде. При pH 
выше 3,5 начинается образование коллоидов Th(OH)4 
с последующим их осаждением. При старении осадка 
осуществляется необратимая реакция:

Th(OH)4 → ThO2 + 2H2O.

Тh способен образовывать сложные комплексные 
ионы. Это могут быть гидроксокомплексы, карбонат-
ные комплексы, а также соединения с органическими 
кислотами. Важнейшим свойством Th является его 
способность легко сорбироваться минералами горных 
пород. Основными сорбентами являются минералы, 
содержащие Fe и Ti и, особенно, продукты их вто-
ричного изменения. Содержание Th в горных поро-
дах в 2–4 раза больше, чем U, а в подземных водах 
на 1–3 порядка ниже, что свидетельствует о более 
низкой миграционной способности Th по сравнению 
с U. В подземных водах концентрация Th варьирует 
от n·10–11 до n·10–7 М/л, причем максимальные кон-
центрации характерны для кислых сульфатных вод 
из зоны окисления редкоземельных месторождений, 
богатых Th. В подземных водах ниже зоны интен-
сивного гипергенеза содержание Th даже для участ-

ков с ториевой минерализацией никогда не превы-
шает 10–9 М/л. Подавляющая доля Th в подземных, 
речных и морских водах находится во взвешенной 
и коллоидной формах. Минералы горных пород с вы-
сокой концентрацией Th (торит, торианит, монацит, 
цирконолит и др.) образованы при кристаллизации 
магматических расплавов либо в связи с деятельно-
стью высокотемпературных щелочных или кислых 
гидротермальных растворов. В природной среде эти 
минералы проявляют очень высокую устойчивость. 
Лишь в процессе химического выветривания, про-
текающего в кислой среде, установлено разруше-
ние Th-содержащих минералов, причем переход Th 
в водный раствор может происходить как путем его 
инконгруэнтного выщелачивания, так и в процессе 
полного растворения минерала. Результаты изучения 
кор выветривания свидетельствуют об очень низкой 
скорости этого процесса [Елисеева, Омельяненко, 
1987]. Вынесенный при кислотном выщелачивании 
Th частично переотлагается в сорбированной форме 
под каолинитовой корой, что связано с повышением 
pH грунтовых вод с глубиной.

Анализируя результаты природных наблюдений 
применительно к проблеме захоронения ОЯТ, можно 
уверено заключить, что взаимодействие минералов Th 
с трещинными водами кристаллических массивов на 
глубинах ниже зоны гипергенеза не может привести 
к сколько-нибудь ощутимой его утечке из мест захо-
ронения в растворенной форме. Ориентируясь на Th 
как геохимический аналог Pu, можно полагать, что 
концентрация последнего в подземных водах в рас-

Рис. 5. Диаграммы Eh-pH систем: Pu-C-O-H (а) и Th-S-O-H (б). Активности растворенных частиц: 
Pu = 10–8, С = 10–3; Th–6, –8, S = 10–3 [Brookins, 1988]

а б
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творенной форме должна быть низкой, главным фак-
тором, препятствующим его миграции, должна быть 
сорбция, а наиболее вероятной формой переноса на 
сколько-нибудь значительные расстояния следует при-
знать коллоидные частицы.

Pu, как и Th, относится к числу элементов, об-
ладающих способностью активно сорбироваться ми-
нералами горных пород. К настоящему времени вы-
полнено большое число экспериментов по сорбции 
Pu из водных растворов порошками горных пород. 
Значения коэффициентов распределения (Кd) суще-
ственно варьируют в зависимости от состава пород 
и водных растворов, pH, Eh, температуры и других 
факторов. Величина Кd превышает значения 100 см3/г, 
а во многих случаях достигает значений тысяч см3/г 
и более. Даже для песков Кd составляет 550 см3/г, 
для суглинков и органических почв соответственно 
1200 см3/г и 1800 см3/г [Пути миграции…, 1999]. Для 
восстановительных условий свойственны более вы-
сокие значения Кd по сравнению с окислительными 
[Brookins, 1984]. Изучалось влияние состава пород 
и концентрации CO2 [Baston et al., 2000], а также 
редокс-условий [Berry et al., 2002] на сорбцию Pu. 
В экспериментах использовались порошки базаль-
тов, песчаников и аргиллитов с размером зерен ме-
нее 0,25 мм с соотношением жидкость/порода 5:1. 
Значения Кd находятся в пределах от 1000 до сотен 
тысяч см3/г, причем результаты экспериментов не 
могут быть полностью увязаны только с влиянием 
исследуемых параметров. Более вероятно, что пробы 
оказались неоднородными по содержанию минералов, 
характеризующихся очень высокими сорбционными 
свойствами (оксиды и гидроксиды Fe, Ti, Mn, орга-
ническое вещество и др.). Об этом свидетельствуют 
результаты изучения концентрации Pu в минералах. 
Так, несмотря на то, что в туфах содержание оксидов 
составляет всего 1 %, в них концентрируется до 60 % 
всего сорбированного Pu [Vaniman et al., 1996].

Результаты опытов с порошками, характеризуя 
сорбционные свойства различных пород и минералов, 
далеко не отражают реальных условий взаимодей-
ствия в системе вода – порода и защитных свойств 
геологической среды. В отличие от экспериментов, 
в сорбционных процессах кристаллических пород 
принимает участие не весь объем горной породы, 
а только его часть, примыкающая к водопроводящим 
трещинам. Как показывают эксперименты в подзем-
ных лабораториях, глубина проникновения радио-
нуклида в сторону от трещины составляет не более 
2 мм и лишь вдоль микротрещин и зон дробления 
достигает нескольких миллиметров [Neretnieks, 1993]. 
Большое количество микротрещин в породе увеличи-
вает площадь ее взаимодействия с водой, интенсифи-
цируя протекание сорбционных процессов.

В свете вышесказанного представляют инте-
рес результаты экспериментов по взаимодействию 
плутоний-содержащих растворов с образцами гор-
ных пород в форме пластинок, кубиков или дисков. 
Установлено, что большая часть Pu концентрируется 

на поверхности образцов и только незначительная 
его часть проникает по микротрещинам на глубину. 
Чем больше продолжительность взаимодействия, тем 
больше Pu проникает внутрь образца по микротре-
щинам и порам [Захарова и др., 1998]. Опыты по 
десорбции свидетельствуют о прочной фиксации Pu, 
находящегося в микротрещинах.

Выполнено значительное количество эксперимен-
тов по сорбции и десорбции Pu на образцах керна 
из магматических пород Канадского щита кварц-
монцонитового состава [Vandergraaf, Abry, 1982]. 
В опытах использовалась подземная вода из гранитов, 
в которую вводили ~5·10–14 M/л Pu. В этом случае 
Кd характеризует отношение содержания элемента на 
1 см2 поверхности к содержанию в 1 см3 раствора 
(г/см2: г/см3) и имеет размерность см. В описанных 
опытах площадь поверхности образцов составляла 
9,5 см2, объем раствора – 10 см3, продолжитель-
ность – до 28 дней. Значение Кd плутония для раз-
ных образцов варьировал в пределах 1,4–70,0 см со 
средним значением 14 см. Темноцветные минералы 
более активно сорбируют Pu по сравнению с кварцем 
и полевыми шпатами. Соответственно при прочих 
равных условиях на породах основного состава Pu 
сорбируется больше, чем на породах кислого состава. 
Приведенные данные свидетельствуют, что процессы 
сорбции горными породами являются надежным ба-
рьером на пути миграции растворенного Pu. Скорость 
продвижения фронта Pu в сотни – тысячи раз ниже 
скорости потока подземных вод [Krauskopf, 1988]. 
Расстояние, на которое может быть перемещен рас-
творенный в подземных водах Pu, сильно зависит от 
скорости потока, которая в кристаллических массивах 
очень неоднородна.

Результаты экспериментов в подземных лаборато-
риях показывают, что перенос несорбируемых эле-
ментов по отдельным трещинам составляет десятки 
метров в год, в то время как движение сорбируе-
мых элементов по трещинам очень сильно отстает от 
движения воды [Neretnieks, 1993]. За шесть месяцев 
такие сорбируемые элементы, как Cs, Sr, Eu, Nd, Th, 
U, не смогли преодолеть расстояние в 5–10 м и фик-
сировались в непосредственной близости от места за-
качки. Увеличение продолжительности экспериментов 
приводило к более глубокому проникновению сорби-
руемых радионуклидов в матрицу горных пород по 
микротрещинам и мало сказывалось на дальности их 
переноса. Эти результаты можно уверенно распро-
странять также и на Pu, который относится к числу 
наиболее сорбируемых радионуклидов. Все вышеска-
занное свидетельствует о способности геологической 
среды воспрепятствовать поступлению Pu в биосферу 
в растворимой форме.

Большую угрозу представляет перенос Pu в кол-
лоидной форме. Многие исследователи придержива-
ются точки зрения, что вероятность переноса Pu на 
дальние расстояния как в растворенной, так и в кол-
лоидной форме мала. Однако данные о переносе Pu 
на расстояние 1,3 км не согласуются с этой точкой 
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зрения [Kersting et al., 1999]. Концентрация Pu в воде 
в данном случае составляет 10–14 М/л, причем бо-
лее 99 % сосредоточено в коллоидных частицах раз-
мером от 7 нм до 7 мкм, представленных иллитом, 
смектитом и цеолитами. Очевидно, что безопасность 
хранилищ в отношении Pu может быть обеспечена 
в первую очередь за счет факторов, противодействую-
щих миграции коллоидов. К таким факторам относят-
ся: низкая водопроницаемость пород и затрудненный 
водообмен, отсутствие широких трещин, закупорка 
трещин вторичными минералами, наличие бентонито-
вого буфера [Лаверов и др., 2004]. Другими причина-
ми увеличения изоляционных свойств геологической 
среды являются основной состав кристаллических 
пород и удаленность хранилища от очага разгрузки 
подземных вод [Лаверов и др., 2001, 2010]. Приходит-
ся признать, что на вопрос о дальности и масштабах 
переноса Pu в коллоидной форме в настоящее время 
нет убедительных ответов.

МИГРАЦИЯ АМЕРИЦИЯ 
В  ГЕОЛОГИЧЕСКОЙ СРЕДЕ
По уровню опасности америций среди актинидов 
занимает второе место после плутония [Коренков, 
1992]. К моменту разгерметизации контейнера через 
500–1000 лет вклад америция и плутония в общую 
радиоактивность ОЯТ составит 98 %, причем основ-
ная роль среди актинидов будет принадлежать 241Am 
(рис. 1). Представление о поведении Am в геологиче-
ской среде может быть получено на основе данных 
о геохимических аналогах. По своим геохимическим 
свойствам Am близок к Nd и Eu, кларковое содержа-
ние которых в горных породах n·10–3 % и n·10–4 %. 
Вклад Nd и Eu в суммарное содержание REE в по-
родах и минералах варьирует в пределах 10–25 % 
и 0,5–2 %. Наиболее высокие концентрации этих 
элементов характерны для массивов щелочных по-
род. В виде изоморфной примеси Nd и Eu содержатся 
во многих минералах. Они хорошо мигрируют в на-
гретых щелочных растворах, о чем свидетельствует 
связь большинства редкоземельных месторождений 
с процессами высокотемпературного щелочного мета-
соматоза. Вместе с REE также накапливаются Nb, Ta, 
Th, Zr и U. Для миграции REE благоприятна и кислая 
среда, в которой они переносятся в виде сульфатных 
или фторидных комплексов. В уранинитах содержа-
ние REE варьирует. В уранините месторождения Окло 
содержание Nd2O3 составляет 0,39 мас. %. В горных 
породах основными концентраторами Nd и Eu явля-
ются акцессорные минералы – монацит, ортит, ксе-
нотим и др. При взаимодействии с подземными во-
дами они характеризуются высокой устойчивостью. 
Даже в процессах механического выветривания эти 
минералы хорошо сохраняются, накапливаясь в пе-
сках. Лишь в условиях химического выветривания, 

протекающего с участием органических кислот и со-
провождающегося формированием каолинитовых кор 
выветривания, происходит растворение акцессорных 
минералов с выщелачиванием из них таких плохо 
растворимых элементов, как REE, Th, Nb, Ta, Zr. 
В процессе нейтрализации грунтовых вод их раство-
римость снижается и происходит накопление элемен-
тов в зоне дезинтеграции пород [Бурков, Подпорина, 
1967] в результате сорбции вторичными минералами.

Данные о содержании Nd и Eu в подземных во-
дах ограничены. В водах из различных источников, 
профильтрованных через фильтр 100 нм и характе-
ризующихся высокой концентрацией СО2, содержа-
ние Nd варьирует в пределах (0,42–7,55)·10–10 М/л 
и Eu – в пределах (0,026–0,82)·10–10 М/л [Michard et 
al., 1987]. В воде из уранового рудника концентра-
ции Nd и Eu равны 6,5·10–10 и 0,3·10–10 М/л [Иванов, 
1997]. В пробах вод из гранитов Французских Пи-
ренеев, отобранных из глубоких скважин и термаль-
ных источников (рН 9,0, T = 75 °С), концентрации 
Nd и Eu после фильтрации через 450 нм состави-
ли 7,1·10–9 М/л и 3,5·10–11 М/л, а после фильтрации 
через 10 нм они уменьшились на порядок [Michard 
et al., 1991]. Авторы пришли к очевидному выводу 
о резком преобладании коллоидной формы этих эле-
ментов в изученных пробах. Максимально высокие 
концентрации Nd (7·10–7 М/л) и Eu (2·10–8 М/л) в про-
бах, профильтрованных через фильтр 100 нм, были 
установлены в кислых (рН 1,33, Т = 43 °С) сульфат-
ных водах областей активного вулканизма [Michard, 
1989]. В близнейтральных водах концентрация этих 
элементов на четыре порядка ниже. Показано, что 
концентрация Nd и Eu в водах не зависит от состава 
пород, но очень сильно зависит от кислотности рас-
творов и с понижением рН возрастает. Характерно, 
что гидротермальное преобразование пород не при-
водит к выщелачиванию REE [Sturchio et al., 1986]. 
Даже при сильном изменении риолитов в отноше-
нии породообразующих элементов, концентрация REE 
в породах остается на прежнем уровне. В процессе 
преобразования риолитов REE выщелачивались из 
породообразующих минералов и сорбировались на 
продуктах их изменения (глинистых минералах, цео-
литах). Приведенные данные позволяют полагать, что 
концентрации Nd и Eu в подземных водах не пре-
вышают n·10–9 M/л и n·10–10 М/л, а в большинстве 
случаев характеризуются более низкими значения-
ми. Лишь в специфических условиях интенсивного 
выветривания руд REE или ультракислого характера 
растворов концентрации Nd и Eu могут превысить 
указанные величины. При этом основная доля этих 
элементов в подземных водах во всех случаях нахо-
дится в коллоидной форме. Сорбция REE минералами 
горных пород является фактором, препятствующим 
их переносу подземными водами в растворенном 
виде. Повышенная активность комплексообразовате-
лей в подземных водах способствует интенсификации 
перехода REE из изоморфной формы в сорбционную 
и таким образом благоприятствует их накоплению 



ПОВЕДЕНИЕ АКТИНИДОВ В  УСЛОВИЯХ ДОЛГОСРОЧНОГО ХРАНЕНИЯ И  ЗАХОРОНЕНИЯ ОТРАБОТАННОГО ЯДЕРНОГО ТОПЛИВА 95

во взвешенных частицах. Этим можно объяснить 
зависимость между концентрацией карбонат-ионов 
в подземных водах и содержанием в них REE, на-
ряду с подавляющим преобладанием коллоидной 
формы. Сходное поведение в геологической среде 
можно прогнозировать и в отношении Am. Ниже при-
ведены дополнительные аргументы в пользу этого 
вывода. В диапазоне гидрогеохимических условий, 
реальных для подземных хранилищ ОЯТ, Am может 
находиться только в трехвалентном состоянии. Даже 
в близповерхностных условиях (почвах) трехвалент-
ная форма является наиболее устойчивой [Пути ми-
грации…, 1999]. Четырехвалентное состояние дости-
гается в окислительных щелочных условиях, которые 
для хранилища ОЯТ следует считать нереальными. 
В воде Am быстро гидролизуется и его концентрация 
в растворе определяется растворимостью Am(OH)3, 
причем последний может быть представлен кристал-
лической и аморфной (более растворимой) фазами. 
Растворимость Am(OH)3 сильно зависит от состава 
и свойств подземных вод. Установлено, что CO3

2–, 
SO4

2–, гуминовые и фульвокислоты способствуют по-
вышению растворимости Am(OH)3 в связи с образо-
ванием комплексов. Максимальной подвижностью Am 
должен обладать в зонах циркуляции кислых сульфат-
ных вод, формирующихся при окислении сульфидных 
месторождений или в областях активного вулканизма. 
Такие условия непригодны для сооружения хранилищ 
ОЯТ. В близнейтральной восстановительной обста-
новке, типичной для областей затрудненного водо-
обмена, растворимость Am(OH)3 минимальна.

Наиболее реальными растворимыми формами 
в этих условиях следует признать гидроксоком-
плексы и карбонатные комплексы. Соотношение 
растворенных форм Am в морской воде при рН 8 
характеризуется следующими величинами, в %: 
AmCO3

+ – 43,2; Am(OH)2+– 22,4; Am(OH)2
+ – 15,0; 

Am(CO3)2
– – 12,0; Am3+ – 4,1; AmCl2+ – 1,5; 

Am(CO3)3
3– – 1,1; AmSO4

+ – 0,8 [Покровский, 2001]. 
Учитывая присутствие в горных породах карбонатов, 
наличие в водах углекислоты, их близнейтральный 
или умеренно-щелочной характер, весьма вероятно, 
что карбонатные комплексы в природных условиях 
будут преобладающей растворенной формой Am, 
а стабильной твердой фазой, наряду или вместо 
Am(OH)3, будет Am(OH)(CO3). Опыты по определе-
нию растворимости этих соединений в подземных во-
дах с суммарным учетом растворенной и коллоидной 
форм дают высокие значения. Так концентрации Am 
в подземной воде из риолитовых туфов (pH = 8,6) 
в условиях равновесия с Am(OH)(CO3), Am(OH)3(кр) 
и Am(OH)3(ам) cоставляют 1,7·10–8 М/л, 3,7·10–5 М/л 
и 6,5·10–4 М/л [Waste form…, 1998]. Оценить концен-
трацию только растворенной формы Am в водных 
растворах трудно из-за его высокой способности 
к сорбции на мельчайших коллоидных частицах. 
Во всех опытах фильтрация растворов через филь-
тры приводила к уменьшению в них концентрации 
Am, причем, чем тоньше были фильтры, тем больше 

на них задерживалось Am. В опытах по растворимо-
сти Am(OH)3 в подземной воде из района Горлебена 
(Германия) устойчивая концентрация Am составила 
10–6,3 М/л [Geochemistry of…, 1992]. Однако по мере 
фильтрации через поры разного размера концентра-
ция Am в растворе постепенно уменьшалась, так что 
после прохождения через фильтр с ячейкой 1 нм она 
достигла 10–10 М/л, т. е.  уменьшилась почти на че-
тыре порядка. Приведенные величины характеризуют 
концентрацию Am в воде в равновесии с наиболее 
растворимыми фазами и их правомерно рассматри-
вать как максимально возможные. Они заметно пре-
вышают величину предельно допустимой концентра-
ции Am в питьевых водах (2·10–12 М/л).

Наибольший интерес представляют данные о кон-
центрациях Am в подземных водах, взаимодейству-
ющих с ОЯТ. Напомним, что Am занимает место 
в решетке UO2, в связи с чем его переход в раствор 
зависит от растворимости уранинита. Эксперимен-
ты по взаимодействию ОЯТ с водными растворами 
свидетельствуют о том, что в условиях устойчиво-
сти уранинита Am не выщелачивается, а в случае 
его растворения Am переходит в раствор конгруэнтно 
с U и другими актинидами. На месторождении Окло, 
где уранинит благодаря восстановительным условиям 
сохранял стабильность, Am, как и Pu, оставался на 
месте своего образования вплоть до полного распада.

О концентрациях Am в водах в окислительных 
условиях, обусловленных радиолизом, можно судить 
на основе экспериментальных данных. При взаимо-
действии ОЯТ, характеризующегося высокой степенью 
выгорания, с подземной водой из гранитов (pH 7–8) 
в течение 545 дней в закрытых ампулах, заполненных 
Ar или смесью Ar и CO2, концентрация Am составила 
(2,5–3,6)·10–8 М/л [Loida et al., 2001]. Признается воз-
можность присутствия в растворе микроколлоидных 
частиц размером менее 1,8 нм.

Большое число экспериментов по взаимодействию 
ОЯТ с подземной водой в условиях доступа воздуха 
проведено в рамках проекта хранилища Юкка Ма-
унтин в Неваде США [Waste form…, 1998]. В опы-
тах использовались кусочки ОЯТ размером 2–3 мм 
из различных типов реакторов и подземная вода из 
туфов риолитового состава (pH 7,6). Опыты прово-
дились при 25 °С и 85 °С в закрытых и открытых 
ампулах в течение нескольких месяцев. Используемые 
подземные воды характеризуются окислительными 
свойствами и существенно недосыщены в отноше-
нии урана. Поэтому UO2, выполняющий в ОЯТ роль 
матрицы для радионуклидов, не смог обеспечить их 
надежную изоляцию. Концентрация Am в воде в на-
чале опыта быстро возрастала, достигала максимума, 
после чего снижалась и устанавливалась на посто-
янном уровне. Авторы объясняют это образованием 
на поверхности зерен вторичных фаз уранила, обла-
дающих в окислительных условиях меньшей раство-
римостью по сравнению с уранинитом. В растворах, 
прошедших через фильтр 400 нм, равновесная с ОЯТ 
концентрация Am в воде составила ~1,5·10–10 M/л. 
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После ультрафильтрования через фильтр 1,8 нм кон-
центрация Am уменьшилась в 5 раз, что позволило 
сделать вывод о существенном преобладании колло-
идной формы. Измеренные концентрации Am оказа-
лись заметно меньше ожидаемых из условий равнове-
сия с Am(OH)CO3 или Am(OH)3. Попытки выявления 
твердых фаз, контролирующих растворимость Am, 
на основе изучения частиц, удержанных фильтрами, 
не увенчались успехом. По мнению авторов, одной 
из причин более низких концентраций Am по срав-
нению с ожидаемыми, может быть высокое содержа-
ние в ОЯТ лантаноидов, во вторичные фазы которых 
Am входит в виде изоморфной примеси. В опытах 
при 85 °С равновесная концентрация Am оказалась 
на два порядка ниже, чем при 25 °С, что свидетель-
ствует о более быстром образовании твердых фаз, 
контролирующих его растворимость. Эти результаты 
позволили оценить максимальную концентрацию рас-
творенной формы Am в подземной воде на границе 
с ОЯТ на уровне 10–9 М/л.

Очевидно, что безопасность хранилища в отноше-
нии Am в окислительных условиях не может быть 
обеспечена только за счет его низкой растворимости 
в подземных водах. В этой связи возникает вопрос 
о способности геологической среды решить эту за-
дачу. Благоприятным фактором в этом отношении 
является высокая способность Am сорбироваться на 
поверхности твердых фаз. К настоящему времени 
проведено большое число экспериментов по сорбции 
америция горными породами и минералами, а также 
смесями бентонита с песком. В зависимости от усло-
вий опытов (состав, pH, Eh, температура раствора, 
концентрация Am, степень измельчения пород и ми-
нералов и др.), коэффициенты распределения (Kd) 
Am варьируют от нескольких десятков до несколь-
ких тысяч см3/г, а при взаимодействии с глинистыми 
минералами или цеолитизированными туфами они 
достигают десятков тысяч [Baston et al., 1995]. Даже 
для песка коэффициент распределения Am составляет 
2000 мл/г, а для суглинков и почв он значительно 
больше [Geochemistry…, 1992]. В опытах при 70 °С 
Kd Am для смеси бентонита (15 %) и песка (85 %) 
составил 7,5·104, для туфа от 0,46·104 до 7,5·104 см3/г 
[Baston et al., 1995]. Kd Am возрастает при наличии 
в породах оксидов и гидроксидов железа, продуктов 
выветривания титансодержащих минералов, хлорита. 
Факторы задержки Am породами варьируются в за-
висимости от их состава и геохимических условий, 
составляя от первых сотен до десятков тысяч, и, 
в целом, соответствуют таковым для Pu.

Из приведенных данных следует, что вероятность 
поступления Am из подземного хранилища ОЯТ 
в биосферу в растворенной форме в концентраци-
ях, представляющих угрозу для окружающей среды, 
можно полностью исключить. Вместе с тем его вы-
нос в коллоидной форме значительно более вероятен. 
На это указывают не только результаты эксперимен-
тов, но и природные наблюдения. Так при исследо-
вании озера Троусфинидд в Северном Уэльсе, куда 

поступают стоки от реакторного завода Магнокс, 
было установлено, что практически весь находящийся 
в воде Am связан с коллоидными частицами. В силу 
этой особенности америций почти не мигрирует в по-
чве, несмотря на присутствие органических кислот 
[Пути миграции…, 1999]. Оценка масштабов утеч-
ки Am из ОЯТ в коллоидной форме возможна лишь 
применительно к конкретной геологической среде на 
основе опытов в подземной лаборатории с примене-
нием трассеров, содержащих Nd как аналог Am. Оче-
видно, что безопасность хранилищ в отношении Am 
может быть обеспечена за счет факторов, противо-
действующих миграции коллоидов. Главные из них – 
отсутствие открытых протяженных трещин и наличие 
бентонитового буфера. Поэтому все сказанное ранее 
по этому вопросу в отношении Pu, в равной степени 
относится и к Am.

ВЫВОДЫ
1. В условиях подземного хранения ОЯТ его взаимодей-

ствие с водами может начаться через 500–1000 лет 
после утраты инженерными барьерами своих за-
щитных функций, при этом основными источни-
ками радиоактивности становятся Pu и Am.

2. Так как ОЯТ на 95–98 % состоит из UO2, а Pu 
и Am входят в его кристаллическую решетку, 
то масштабы их утечки в подземные воды нахо-
дятся в зависимости от растворимости уранинита. 
Последний практически нерастворим в гидрогео-
химических условиях, характеризующихся восста-
новительными близнейтральными-слабощелочными 
свойствами подземных вод и их насыщенностью 
в отношении урана.

3. Такие свойства подземные воды приобретают на 
глубинах, характеризующихся условиями затруд-
ненного водообмена в результате длительного взаи-
модействия с вмещающими породами. Надежной 
гарантией высокой устойчивости ОЯТ является его 
размещение в массивах кристаллических пород на 
глубинах ниже 500 м от поверхности.

4. Создание локальных окислительных условий в хра-
нилищах ОЯТ в связи с радиолизом или другими 
причинами маловероятно из-за присутствия в окру-
жающей среде восстановителей. Если же это прои-
зойдет, то возможность выноса Pu и Am в раство-
ренной форме в концентрациях, представляющих 
экологическую угрозу, можно исключить в связи 
с их очень высокой способностью сорбироваться 
минералами пород.

5. Сорбция Pu и Am на коллоидных частицах, при-
сутствующих в подземных водах, с последующим 
их выносом в очаги разгрузки является основным 
реальным механизмом загрязнения окружающей 
среды. Оценка дальности и возможного масштаба 
переноса Pu и Am в коллоидной форме может быть 
выполнена только для конкретной геологической 
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среды на основе экспериментов в подземной лабо-
ратории. Отсутствие широких трещин, низкая во-
допроницаемость и наличие бентонитового буфера 
являются эффективными факторами, препятствую-
щими выносу актинидов в коллоидной форме.

Работа проводилась при финансовой поддержке Про-
граммы № 4 фундаментальных исследований Пре-
зидиума РАН, направление № 5.
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