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В работе представлены данные по коэффициентам распределения (Ka ) 137Cs, 90Sr/ 90Y, 241Am на трещиноватом 
образце горных пород экзоконтакта Нижнеканского гранитоидного массива. Изучено микрораспределение 
радионуклидов на минеральных фазах вмещающих пород в зоне трещиноватости. На основании методов 
сравнительного анализа радиограмм и РЭМ-изображений получены данные по относительной эффектив-
ности сорбции (ОЭС), которые позволили провести количественную оценку вклада отдельной минеральной 
фазы образца породы из зоны трещиноватости в сорбцию изученных радионуклидов. Отмечено, что наи-
более эффективной минеральной фазой для удерживания цезия и стронция является вторичный минерал 
хлорит, заполняющий трещиноватые зоны в образце, с ОЭС, равной 2. Сорбция на цеолите и полевых шпатах 
оказалась менее эффективной, с параметрами ОЭС ~ 1. Для америция было установлено его равномерное 
распределение на поверхности трещиноватого образца, что подтверждается схожими значениями ОЭС на 
представленных минеральных фазах.

Ключевые слова: радиоактивные отходы, cорбция, микрораспределение радионуклидов, трещиноватые породы, Ниж-
неканский гранитоидный массив, цифровая радиография.

В настоящее время в России реализуется про-
ект по созданию пункта окончательной изоля-
ции радиоактивных отходов 1-го и 2-го класса 
на участке «Енисейский» в зоне экзоконтакта 
Нижнеканского гранитоидного массива (НГМ) 
на территории Красноярского края [1, 2]. Для 
обоснования безопасности хранилища предва-
рительно планируется создание подземной ис-
следовательской лаборатории, в которой особое 
внимание будет уделено проведению геохими-
ческих исследований, в т. ч. миграции радио-
нуклидов в трещинных водах [3]. Ключевыми 
процессами, контролирующими миграцию 

радионуклидов в среде вмещающих пород, яв-
ляются сорбция/десорбция, поэтому особое 
внимание уделяется изучению удерживающих 
свойств кристаллических пород. Исследование 
общих закономерностей сорбции радионукли-
дов породами должно быть дополнено понима-
нием роли отдельных минеральных фаз в удер-
живании мобилизованных компонентов отхо-
дов. Такая информация поможет проводить бо-
лее детальное моделирование миграции радио-
нуклидов в районе захоронения, так как доля 
минеральных фаз, преимущественно удержива-
ющих те или иные радионуклиды, значительно 
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варьирует в массиве. Особое значение имеют 
минеральные выполнения зон трещиноватости, 
которые могут стать как основными путями ми-
грации радионуклидов, так и зонами их удер-
живания в пористой матрице породы, пред-
ставленной тонкодисперсными минеральными 
фазами [4, 5].

Экспериментальная часть

Для изучения микрораспределения радио-
нуклидов на поверхности породы с наличием 
трещиноватых зон был взят керн образца из 
скважины Р-11 участка «Енисейский» зоны эк-
зоконтакта Нижнеканского гранитоидного мас-
сива с глубины 249 м. Образец представляет со-
бой скарноид весьма сложного неоднородного 
состава. Керн диаметром 6,5 см был разрезан 
на диски толщиной 6 мм, которые были от-
шлифованы с одной стороны для проведения 
сорбции и дальнейшей радиографии. Для этих 
экспериментов были приготовлены раство-
ры, имитирующие подземную природную воду 
участка «Енисейский». Их состав был следую-
щим: Cl– — 36 мг/л, SO4

2– — 15 мг/л, CO3
2– — 18 мг/л, 

HCO3
– — 79 мг/л, Na+ — 32,6 мг/л, K+ — 3,9 мг/л, 

Mg2+ — 10,2 мг/л, Ca2+ — 18,5 мг/л, рН раство-
ра 7—8, I = 0,01 моль/л. Сорбция рассматрива-
лась на примере радионуклидов 137Cs, 90Sr / 90Y, 
241Am с концентрацией 10–9 М. Эксперименты 
проводились в пластиковой посуде при соот-
ношении объема раствора к площади поверх-
ности образца равном ~ 1 мл/см2, в статических 
условиях в течение времени, необходимого для 
установления равновесия. Концентрацию ра-
дионуклидов в растворах определяли методом 
жидкостной сцинтиляционной спектрометрии 
(Tri‑Carb 2810 TR, Perkin Elmer).

Минеральный состав образца Р-11 был иссле-
дован на примере одного из дисков керна с при-
менением растровой электронной микроско-
пии с рентгеноспектральным микроанализом 
(РЭМ с РСМА). Для исследования микрораспре-
деления радионуклидов по поверхности дисков 
использовали систему цифровой радиографии 
Cyclone Storage System (Perkin Elmer) с гибкими 
запасающими пластинами. 

После установления равновесия в системе, для 
каждого радионуклида был определен коэффи-
циент распределения (Ka, мл/см2), рассчитанный 
на площадь поверхности диска, непосредствен-
но контактирующей с раствором, на основе сле-
дующего уравнения:

	 K
I I
I

V
Sα =

−
⋅∞

∞

0 ,	

где I0 — скорость счета (сpm) радионуклида в ис-
ходном растворе, I∞— скорость счета радиону-
клида в растворе в момент равновесия системы, 
V — объем раствора, S — площадь поверхности 
диска, контактирующего с раствором.

Параметр ОЭС был определен, исходя из сле-
дующего соотношения:

	 ОЭСi, j = (Ii, j  /Ij, 0) / (Si /S0),

где Ii, j — интенсивность фотостимулирован-
ной люминесценции (ФСЛ), соответствующая 
радионуклиду j, сорбированному на минераль-
ной фазе i; Ij,0 — интенсивность ФСЛ, соответ-
ствующая радионуклиду j, сорбированному на 
всей поверхности диска (образца); Si — площадь 
поверхности, занимаемая минеральной фазой i; 
S0 — площадь поверхности диска.

Результаты и обсуждение

В результате исследования для каждого из из-
ученных радионуклидов были определены ко-
эффициенты распределения (Ka), рассчитанные 
на площади поверхности дисков образца Р-11, 
для 137Cs, 90Sr / 90Y, 241Am они составили (мл/см2): 
6,6; 0,9; 26,1 соответственно. Таким образом, 
сорбционная способность изученного образца 
Р-11 по отношению к радионуклидам увеличи-
вается в ряду 90Sr / 90Y < 137Cs < 241Am, где америций 
является наиболее удерживаемым на данном 
образце. По данным коэффициентов распреде-
ления удалось установить общую сорбционную 
способность образца по отношению к изучен-
ным радионуклидам, в то время как сам образец 
является достаточно неоднородным и представ-
лен рядом минеральных фаз с различной сорб-
ционной способностью.

На основании элементного анализа, прове-
денного методом РЭМ с РСМА, были опреде-
лены минеральные фазы, входящие в состав 
образца скарноида Р-11. В результате были 
установлены следующие фазы: кварц, слоистые 
алюмосиликаты (хлорит), островные силикаты 
(эпидот), каркасные алюмосиликаты (полевые 
шпаты, цеолит), оксиды (рутил), карбонаты 
(кальцит).

Микрораспределение 137Cs, 90Sr / 90Y, 241Am на 
поверхности образца Р-11 было изучено на ос-
новании полученных черно-белых изображе-
ний радиограмм. Было установлено, что радио-
нуклиды 137Cs и 90Sr / 90Y распределяются по по-
верхности образца скарноида Р-11 крайне не-
равномерно, в то время как 241Am сорбировался 
с близкими значениями эффективности на все 
минеральные фазы и чуть менее — на кварц и 
кальцит. 
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Сорбция и пространственное распределение радионуклидов 
 на минералах трещиноватых пород участка «Енисейский»

Распределение цезия на поверхности образца 
Р-11 представлено на рис. 1. Наиболее эффек-
тивным сорбентом по отношению к нему ока-
зался хлорит, который относится к группе сло-
истых алюмосиликатов. Средней сорбционной 
способностью по отношению к цезию обладает 
цеолит, остальные минеральные фазы не оказа-
ли достаточного влияния на данный параметр, 
в особенности кальцит, который обладает наи-
меньшей сорбционной способностью.

Методом РЭМ с РСМА было подтверждено, что 
сильно затемненные области на радиограмме 
(рис. 1б) соответствуют зонам трещин, запол-
ненным вторичным минералом — хлоритом, 
либо выкрошенными минеральными фазами, в 
состав которых также входил хлорит.

Распределение стронция по минеральным фа-
зам образца повторяет поведение цезия, строн-
ций также хорошо сорбируется на хлорите, ме-
нее — на цеолите и хуже всего — на кальците. Та-
кое схожее поведение стронция с цезием может 
объясняться аналогичным механизмом сорбции 
стронция на минеральных фазах.

Для количественной оценки сорбционной эф-
фективности отдельных минеральных фаз ранее 
в работах [6, 7] была описана методика опреде-
ления параметра ОЭС, характеризующего вклад 
каждой минеральной фазы гетерогенной систе-
мы в сорбцию различных радионуклидов. Эта 
технология основывается на проведении сравни-
тельного анализа радиограммы, характеризую-
щей микрораспределение радионуклидов по по-
верхности образца породы, с РЭМ-изображением, 
на котором были выделены минеральные фазы. 
Проведение сравнительного анализа было осу-
ществлено двумя способами: с применением 
программы ImageJ и с использованием языка 
программирования Python (полуавтоматиче-
ский метод). Для 137Cs и 90Sr/90Y относительная 
эффективность сорбции была рассчитана с по-
мощью программы ImageJ. Для 241Am наиболее 
подходящим оказался полуавтоматический 

метод на основе пакета scikit-image (Python). 
Данные по ОЭС представлены в табл. 1. Стоит 
уточнить, что при обработке изображений опи-
санными методами удалось разграничить не все 
минеральные фазы, так как некоторые являются 
тонко перемешанными (кварц, полевые шпаты, 
цеолит) либо попадают в одинаковый диапазон 
значений ФСЛ (кварц, кальцит), поэтому для них 
дано общее значение по ОЭС.

Таблица 1. Данные по относительной 
эффективности сорбции 137Cs, 90Sr / 90Y, 241Am 

на образце Р-11

Минеральные 
фазы

Относительная эффективность сорбции
137Cs 90Sr / 90Y 241Am

кварц, кальцит 0,6 0,4 1

цеолит, полевые 
шпаты, кварц 1,2 1 1

хлорит 2 1,8 1

Полученные данные по ОЭС в целом не проти-
воречат ранее сделанным выводам о поведении 
радионуклидов: 241Am распределяется в равной 
степени по всем минеральным фазам со зна-
чениями ОЭС, равными 1, тогда как для 137Cs и 
90Sr / 90Y наиболее эффективной удерживающей 
фазой является хлорит с относительной эф-
фективностью сорбции, равной 2 и 1,8 соответ-
ственно, что в два раза выше средних значений.

Выводы

В представленной работе были изучены сорб-
ционные свойства цельного образца трещино-
ватой породы из скважины Р-11 зоны Нижне-
канского гранитоидного массива по отноше-
нию к Cs, Sr/Y, Am. Отмечено, что сорбционная 
способность изученного образца по отноше-
нию к радионуклидам увеличивается в ряду 
Sr/Y < Cs < Am, где америций является наиболее 
удерживаемым на данном образце. Установле-
ны значения ОЭС цезия, стронция, америция на 
поверхности минеральных фаз трещиновато-
го образца пород экзоконтакта Нижнеканского 
гранитоидного массива. На основании полу-
ченных данных по ОЭС для каждого изученно-
го радионуклида, за исключением америция, 
были установлены наиболее эффективные фазы 
сорбции. Показано, что цезий и стронций пре-
имущественно удерживаются в трещинах, за-
полненных хлоритом. Цеолит является менее 
эффективным сорбентом по отношению к це-
зию и стронцию. Америций сорбировался с оди-
наковыми значениями эффективности на все 
минеральные фазы.

Рис. 1.  Распределение цезия на поверхности образца Р-11:
а — оптическое изображение образца скважины Р-11,  
б — радиограмма сорбции цезия на образце Р-11, 
в — оптическое изображение образца скважины Р-11  

с определением минеральных фаз

а	 б	 в
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The paper presents data on the distribution coefficients (Ka  ) of 137Cs, 90Sr / 90Y, 241Am on a fractured rock sample taken 
from the exocontact zone of the Nizhnekanskiy granitoid massif. The study focuses on the micro-distribution of 
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radionuclides on mineral phases of the fractured sample. Based on the comparative analysis of radiograms and SEM-
images, the data on relative sorption efficiency (RSE) were obtained, which allowed to evaluate the contribution of 
ann individual mineral phase of the fractured rock sample to the sorption of the studied radionuclides. It was noted 
that in terms of cesium and strontium retention, the secondary mineral, namely, the chlorite filling the fractured zones 
in the sample (RSE = 2) should be considered as the most effective mineral phase. Cesium and strontium sorption on 
zeolite and feldspars was less effective with RSE parameters ~ 1. Americium sorbed uniformly on the surface of the 
fractured sample, which was confirmed by similar RSE values on the mineral phases of the sample.
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