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РЕАГЕНТНАЯ ОЧИСТКА ГРУНТОВ ОТ ТРАНСУРАНОВЫХ ЭЛЕМЕНТОВ 
Николаевский В.Б., Склифасовская Ю.Г., Сабодина М.Н., Клочкова Н.В. (МосНПО «Радон», г. Москва) 

 
Реабилитация территорий, загрязненных ра-

дионуклидами, требует разработки специальных 
технологий дезактивации почв и грунтов. Сня-
тие и прямое размещение поверхностного слоя 
грунта в хранилище являются экономически не-
эффективными, так как загрязненный грунт в 
большинстве случаев относится к низкоак-
тивным радиоактивным отходам. В связи с  
актуальностью реабилитации территорий и со-
кращения объема радиоактивных отходов, под-
лежащих долговременному хранению, разраба-
тывают и испытывают технологии дезактивации 
грунтов, основанные на физических и хими-
ческих методах удаления радиоактивного за-
грязнения. Физический метод, основанный на 
удалении из грунта путем сепарации мелкой 
фракции, которая содержит основную массу ра-

дионуклидов, реализован в НИЦ «Курчатовский 
институт». 

Химический метод заключается в десорбции 
радионуклидов при обработке загрязненного 
грунта раствором специально подобранного реа-
гента. Реагентный способ, характеризующийся 
более высоким коэффициентом очистки (~20) по 
сравнению с сепарационным (~5), можно ис-
пользовать как самостоятельно, так и для допол-
нительной более глубокой очистки грунта после 
сепарации мелкой фракции. 

Основными задачами при разработке реа-
гентной технологии являются подбор эффектив-
ного состава экстрагента и определение  
условий перевода радионуклидов в раствор. Ра-
нее были определены реагенты и условия эф-
фективной дезактивации грунтов, загрязненных 
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137Cs и 226Ra, со степенью очистки более 90% 
[1, 2]. В настоящей статье приведены результаты 
исследования реагентной дезактивации грунтов, 
загрязненных плутонием и америцием. 

Экспериментальная часть. Исследования 
проводили на реальных образцах грунта, ото-
бранных с поверхности загрязненного участка 
территории одного из предприятий атомной 
промышленности с глубины до 30 см. Для экс-
периментов использовали усредненные пробы 
воздушно-сухого грунта. Гранулометрический 
состав определяли пипеточным методом. Форму 
нахождения плутония и америция в грунте  
определяли методами, основанными на последо-
вательной обработке проб растворами реагентов 
различного состава в порядке возрастания их 
химической активности [3]. 

Лабораторные эксперименты для выбора де-
сорбирующих реагентов проводили в стати-
ческих условиях путем контактирования навес-
ки воздушно-сухого грунта с водными раство-
рами солей и минеральных кислот при 20 °С и 
соотношении контактирующих фаз Т:Ж = 1:5 в  
течение 24 ч. Затем жидкую и твердую фазы 
разделяли фильтрованием и анализировали на 
содержание плутония и америция. Степень  
очистки грунта рассчитывали по результатам 
радиометрического анализа проб по формуле 

исх исх кон кон

исх исх

100%,m A m A
m A

−
α = ⋅  

где mисх, mкон — масса исходного грунта и после 
выщелачивания соответственно, кг; Аисх, Акон — 
исходная и остаточная удельная активность по-
сле выщелачивания соответственно, кБк/кг. 

Для сокращения продолжительности анали-
за проб содержание трансурановых элементов в 
грунте до и после реагентной обработки опреде-
ляли с помощью γ/X-спектрометрической мето-
дики, предназначенной для контроля загрязне-
ния природных объектов 241Am и Pu по предва-
рительно найденному соотношению Pu/241Am 
[4]. Основным достоинством этой методики  
является ее оперативность. В отличие от  
α-спектрометрического метода она не требует 
продолжительной предварительной радиохими-
ческой подготовки образца [5]. В основу экс-
пресс-анализа [6] положены определение суммы 
изотопов плутония по испускаемому им рентге-
новскому излучению (Х-излучение) и γ-спектро-
метрическое измерение 241Am [7, 8]. Для плуто-

ния в качестве аналитической использовали  
линию XLβ, соответствующую энергии характе-
ристического излучения L-серии урана ULβ  
17,2 кэВ, с наибольшим выходом излучения. 
241Am анализировали по γ-линии энергией  
59,54 кэВ. Излучение плутония и америция де-
тектировали и идентифицировали на полупро-
водниковом спектрометре с детектором на  
основе особо чистого германия. В состав спект-
рометра входят полупроводниковый детектор 
БДРГ-36-360 с площадью окна 1000 мм2, разре-
шением 360 эВ по линии 5,9 кэВ, рабочим диа-
пазоном регистрации 3—600 кэВ, спектромет-
рический тракт СУ-03П, плата АЦП, встроенная 
в компьютер типа IBM PC, программное обес-
печение LSRM. 

В качестве измерительной емкости приме-
няли пластмассовую кювету внутренним диа-
метром 50, высотой 20 мм, с ложным днищем, 
которое выполнено из фторопластовой пленки 
толщиной 0,1 мм. Масса пробы составляла 10 г, 
что соответствует близкой к оптимальной по-
верхностной плотности 0,5 г/см2. 

Спектрометр настроен на регистрацию из-
лучения в семи участках (зонах) спектра (рис. 1). 
Зоны 2, 3 предназначены для определения ско-
рости счета ХLβ в пике плутония (17,2 кэВ) и 
америция (17,7 кэВ). Зона 6 выделяет γ-линию 
плутония и 241Am (59,54 кэВ). По скорости счета 
в 1-й и 4-й зонах рассчитывают фон под пиками 
XLβ-излучения, по зонам 5 и 7 находят фон под 
γ-линией америция. Для анализа использовали 
относительный способ измерения активности с 
предварительной калибровкой по твердым стан-
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дартным образцам сравнения плутония и амери-
ция. 

Образцы сравнения готовили путем добав-
ления аликвоты образцового радиоактивного 
раствора соответствующего радиоизотопа к рас-
считанной навеске оксида алюминия с после-
дующим высушиванием и перемешиванием. 
Минимально детектируемая активность плуто-
ния и 241Am составляет 0,3 и 0,03 кБк/кг соот-
ветственно за время измерения 9600 с (2 ч  
40 мин). 

Сравнение экспресс-методики с α-спектро-
метрическим методом определения плутония и 
241Am в исходной пробе изучаемого грунта по-
казало хорошую сходимость удельной активно-
сти. Содержание плутония и 241Am в исходном 
грунте, определенное α-спектрометрическим 
методом, составило 17 ± 3 и 2,7 ± 0,3 кБк/кг со-
ответственно, по экспресс-методике — 18 ± 4 и 
2,7 ± 0,3 кБк/кг соответственно. Таким образом, 
γ/X-спектрометрическая методика приемлема 
для экспресс-анализа проб почв и грунтов с по-
вышенным содержанием плутония от 0,3 кБк/кг 
и америция — от 0,03 кБк/кг. Погрешность ана-
лиза плутония составляла 20%, америция — 
10%. 

Результаты и обсуждение. По результатам 
определения гранулометрического состава ис-
следуемый грунт относится к мелкозернистому 
песку с преобладанием (>51%) частиц размером 
0,05—0,25 мм. Химический состав следующий, 
% по массе: Na2O 0,6, MgO 0,53, Al2O3 6,52, SiO2 
82,76, K2O 0,87, CaO 2,15, Fe2O3 3,67, TiO2 0,32, 
MnO 0,059, P2O5 0,154, SO3 0,45, Ba 0,042, дру-
гие 1,88. Радионуклидный состав приведен в 
табл. 1. 

 
Т а б л и ц а  1. Радионуклидный состав грунта 
 

Радионуклид Удельная  
активность, Бк/кг

Минимально значимая 
удельная активность, 

Бк/кг [9] 
241Am 2,7·103 103 
239Pu 18·103 103 
238Pu 165 103 
238U 400 104 
235U 49 104 
234U 385 104 
137Cs 80 104 
90Sr 260 105 

Анализ показывает, что содержание цезия 
80 Бк/кг и стронция 260 Бк/кг в 100 раз, урана 
более чем в 10 раз ниже минимально значимой 

удельной активности, по которой классифици-
руют объекты внешней среды как радиоактив-
ные отходы. Грунт загрязнен в основном 241Am 
и плутонием, что выше их минимального со-
держания примерно в 3 и 18 раз соответственно. 

На выбор условий десорбции радионуклида 
влияние оказывают степень подвижности эле-
мента, характер и прочность его связей с компо-
нентами поглощающего комплекса грунта. Для 
их изучения использовали широко применяемый 
в геохимии и почвоведении метод определения 
форм нахождения, основанный на последова-
тельном выщелачивании радионуклидов из об-
разцов грунтов растворами H2Oдист (водораство-
римая), 1М CH3COONH4 (обменная), 1М HCl 
(подвижная), 6М HCl (связанная) [3]. Нераство-
ренный остаток относили к прочносвязанной 
форме. В водную вытяжку переходят раствори-
мые в воде радионуклиды, закрепленные за счет 
физической адсорбции. Ацетатом аммония вы-
тесняются обменные катионы, сорбированные за 
счет электростатических сил, и легкораствори-
мые соединения. Соляная кислота концентраци-
ей 1 моль/л растворяет более прочные соедине-
ния, ассоциированные в грунтах с карбонатами, 
аморфными гидроксидами железа и марганца, а 
также внешне- и внутрисферными комплексами, 
закрепленными на дефектах кристаллических 
решеток минералов грунта. Концентрированная 
соляная кислота извлекает формы, связанные со 
слабоокристаллизованными оксидами железа и 
марганца, и другие труднорастворимые соеди-
нения. 

Плутоний и америций аналогично другим 
искусственным радионуклидам вследствие 
очень низкой концентрации не образуют собст-
венных соединений в биосфере, они включаются 
в состав соединений различных химических 
элементов, приобретая при этом их закономер-
ности поведения в циклах миграции [3]. В почве 
плутоний и америций находятся главным обра-
зом в составе гумусовых низкомолекулярных 
кислот, их соединений с кальцием, железом и 
алюминием, в гидроксидах последних элемен-
тов. Формы нахождения этих радионуклидов 
определяются в первую очередь составом 
аморфных соединений на поверхности мине-
ральных частиц. Исследование динамики изме-
нения форм нахождения в почве показало, что 
радионуклиды поглощаются очень быстро. 
Связь с органическими веществами и гидрокси-
дами отмечалась при загрязнении почвы как в 
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лабораторных экспериментах, так и вследствие 
глобальных радиоактивных выпадений [10]. 

В результате последовательной обработки 
грунта различными реагентами установлено, что 
22% америция находится в водорастворимой, 
21% в обменной и 57% в подвижной форме 
(табл. 2). Доля плутония в водорастворимой 
форме составляет 19%, в подвижной — 28%, что 
в 2 раза ниже, чем америция. Кроме того, ~21% 
плутония закреплен в необменной форме. Таким 
образом, большая часть плутония (до 80%) и 
весь америций входят в состав подвижной фор-
мы, что свидетельствует о принципиальной воз-
можности реагентной очистки этих грунтов. 

На начальном этапе выбора типа и состава 
реагента для дезактивации грунта исследовали 
эффективность растворов, содержащих комп-
лексующие агенты (анионы лимонной и этилен-
диаминтетрауксусной (ЭДТА) кислот), а также 
смешанных реагентов на их основе, рекомендо-
ванных в работе [11]. Из табл. 3 видно, что  
комплексующие среды обладают невысокой эф-
фективностью. Степень очистки грунта от плу-
тония и америция не превышает 40 и 50% соот-
ветственно. Лучшие показатели очистки были 
достигнуты при обработке одномолярными рас-
творами кислот HCl, HNO3 и 0,5М H2SO4, кото-
рые количественно извлекают америций из 
грунта со степенью очистки 99%. Плутоний из 
грунта извлекается хуже — на уровне 60%. Раз-
личие в поведении этих радионуклидов связано, 
очевидно, с наличием части плутония в степени 
окисления Pu4+ по сравнению с америцием, для 
которого наиболее устойчивым состоянием яв-
ляется Am3+. Четырехзарядный ион плутония 
наиболее прочно связан с матрицей грунта. Для 
его количественного извлечения необходимо 
использование окислительно-восстановитель-
ных процессов, с помощью которых можно пе-
ревести Pu4+ в более растворимые формы Pu4+, 
Pu5+, Pu6+. 

Попытки использовать окислительную сре-
ду с введением персульфата аммония не дали 
положительных результатов. Введение в 0,5М 

 
Т а б л и ц а  3. Очистка грунта от плутония и америция различными реагентами 

 

рН Остаточная удельная  
активность, кБк/кг Степень очистки, % 

Выщелачивающий раствор 
исходный равновесный 239Pu 241Am 239Pu 241Am 

Лимонная кислота:       
0,1М 1,9 2,8 14 2,02 26 28 
0,5М 1 2,1 13,2 1,82 30 33 

0,03М ЭДТА:       
рН 4,5 4,5 5,6 13,2 1,75 30 37 
рН 10 10 11 10,1 1,7 47 39 

0,03М ЭДТА + 0,06М Na2CO3 + 0,02М H2O2 + 
NaOH (pH 10) 

10 11,3 11 1,3 40 52 

0,5М лимонная кислота + 0,3М Na2CO3 +  
0,1М H2O2 

3,8 3,6 10,8 1,8 41 31 

1М HСl 0 0,5 6,3 <0,03 66 99 
1М HNO3 0 0,7 6,6 <0,03 65 99 
0,5М H2SO4 0 1 8 <0,03 58 99 
0,5М H2SO4 + 0,1М(NH4)2 S2O8 0,6 0,7 9,4 <0,03 51 99 
0,5M H2SO4 + 0,1M (NH4)2S2O8 +  
0,01M AgNO3 

0,5 1 4,8 <0,03 75 99 

Т а б л и ц а  2. Форма нахождения радионуклидов  
в грунте 

 
Удельная  
актив-
ность,  
кБк/л 

Распреде-
ление 

активно-
сти, % 

Форма Состав рас-
твора 

Pu Am Pu Am 
Водораствори-
мая 

H2Oдист 0,7 0,12 19 22 

Обменная 1M  
CH3COONH4 

0,59 0,06 32 21 

Подвижная 1M HCl 0,51 0,15 28 57 
Необменная 6M HCl 0,4 — 21 — 
Прочносвязанная Остаток — — — — 

 



АТОМНАЯ ЭНЕРГИЯ, Т. 111, ВЫП. 1, ИЮЛЬ 2011 

 

27

 

раствор H2SO4 персульфата аммония, являюще-
гося одним из сильнейших окислителей, не при-
вело к росту степени очистки грунта от плуто-
ния. Увеличение степени очистки на 17% (с 58 
до 75%) было отмечено при добавлении к серно-
кислому раствору 0,1M (NH4)2S2O8 азотно-кис-
лого серебра в качестве катализатора. Однако 
необходимой глубины очистки достигнуто не 
было, остаточное содержание плутония в грунте 
составило 4,8 кБк/кг, что в 5 раз выше мини-
мально значимой удельной активности (см. табл. 
1). 

На следующем этапе исследований были 
рассмотрены варианты извлечения плутония из 
грунта с помощью восстановителей. Гидразин, 
гидрохинон, иодид калия и сульфита натрия 
имеют значения окислительно-восстановитель-
ных потенциалов –0,23, +0,07, +0,536, +0,17 В 
соответственно, достаточные для восстановле-
ния Pu4+ до Pu3+. Эксперименты показали, что 
введение этих соединений в выщелачивающий 
раствор соляной, азотной кислот концентрацией 
1 моль/л и серной концентрацией 0,5 моль/л по-
зволило повысить степень очистки грунта от 
плутония с 60 до 80—90% (табл. 4). Причем 
наибольшей эффективностью обладают азотно- 
и соляно-кислые растворы при наличии восста-
новителей гидрохинона (84, 90%) и иодида ка-
лия (87, 92%) соответственно, наименьшей — 
серно-кислые растворы (73 и 77%), что, очевид-
но, связано с уменьшением окислительно-вос-
становительного потенциала пары ионов 

Pu4+/Pu3+ в ряду одномолярных растворов HCl—
HNO3—H2SO4 c +0,97 до +0,75 В [12]. Эффек-
тивность применения некоторых восстановите-
лей, например, гидрохинона для извлечения по-
лимеризованного плутония из гетерогенных 
пульп радиохимических производств была пока-
зана в работах [13, 14]. 

Для определения наиболее эффективного 
состава раствора реагента было изучено влияние 
концентрации кислоты и восстановителя гидро-
хинона на степень очистки грунта в соляно- и 
азотно-кислых средах. С ростом концентрации 
гидрохинона до 0,3М в одномолярном растворе 
HCl степень очистки грунта от плутония возрос-
ла с 60 до 90% при одинаковой степени очистки 
от америция 96—99% (рис. 2). Гидрохинон  
быстро переводит Pu4+ в Pu3+, реакция протекает 
по уравнению 

2Pu4+ + C6H4(OH)2 → 2Pu3+ + C6H4O2 + 2H+. 

Продуктом окисления гидрохинона является 
хинон, окрашивающий раствор в темный цвет. 
Дальнейшее увеличение концентрации гидрохи-
нона до 0,5М не приводит к повышению степени 
очистки грунта. 

При постоянном содержании гидрохинона 
0,3 моль/л показано, что степень очистки грунта 
от америция растет с увеличением кислотности, 
достигая максимального значения 96—99% в 
1M HCl, и не зависит от добавок гидрохинона 
(рис. 3, а, кривые 1, 2). Для плутония этот пока-

 
Т а б л и ц а  4. Очистка грунта от плутония и америция растворами кислот при наличии восстановителей 

 
рН Остаточная удельная  

активность, кБк/кг Степень очистки, % 
Выщелачивающий раствор 

исходный равновес-
ный 

239Pu 241Am 239Pu 241Am 

1M HCl + 0,3М N2H4·2HCl –0,1    0,1 2,5 <0,03 86 99 
1M HNO3 + 0,3М N2H4·2HCl –0,1    0,55 2,2 <0,03 88 99 
0,5M H2SO4 + 0,3М N2H4·2HCl   0,3 0,6 3,6 <0,03 80 99 
1M HCl + 0,3М C6H4(OH)2   0 0,2 1,1 <0,03 90 99 
1M HNO3 + 0,3М C6H4(OH)2   0,05 0,2 1,3 <0,03 84 99 
0,5M H2SO4 + 0,3М C6H4(OH)2   0,3 1 4,2 0,23 77 92 
1M HCl + 0,3М KI   0,15 0,35 1,3 <0,03 92 99 
1M HNO3 + 0,3М KI   0,1 0,4 2,4   0,21 87 92 
0,5M H2SO4 + 0,3М KI   0,7 1,1 4,9   0,24 74 91 
1M HCl + 0,3М Na2SO3   0,8 1 3      0,09 84 97 
1M HNO3 + 0,3М Na2SO3   0 0,3 3,5   0,16 81 94 
0,5M H2SO4 + 0,3М Na2SO3   0,8 1,1 4,4   0,17 76 94 
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затель возрастает с 15 до 65% без восстановите-
ля (кривая 3) и до 90% при наличии гидрохино-
на (кривая 4). Аналогичная картина наблюдается 
и при использовании азотно-кислых сред (рис. 3, 
б). Наибольшая степень очистки грунта от плу-
тония (84%) достигается при концентрации гид-
рохинона 0,3 моль/л и азотной кислоты  
1 моль/л. 

Таким образом, исследованиями показана 
эффективность реагентной дезактивации грунта, 
загрязненного трансурановыми элементами — 
плутонием и америцием. Применение одномо-
лярных растворов минеральных кислот позволя-
ет достигать степени очистки от америция на 
99%. Для наиболее полного извлечения плуто-
ния необходимо использовать восстановитель-
ную среду. Введение в раствор различных вос-
становителей, таких, как гидрохинон и иодид 
калия, повысит степень очистки грунта от плу-
тония с 65 до 90%. Расход реагентов составляет 
50 кг/т. Образующиеся вторичные жидкие ра-
диоактивные отходы поступают на очистку 
сорбционным или осадительным способом для 
концентрирования извлеченных из грунта ра-
дионуклидов в малом объеме. Отделенный от 
раствора радиоактивный концентрат цементиру-
ется и направляется на длительное хранение. 
Очищенный раствор после корректировки со-
става реагента возвращается на обработку новой 
партии загрязненного грунта, что позволяет 
осуществлять реагентную дезактивацию в за-
мкнутом цикле. 
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ПОЭТАПНАЯ ДЕЗАКТИВАЦИЯ ПЕСЧАНОГО ГРУНТА, ЗАГРЯЗНЕННОГО 137Cs 
Дмитриев С.А., Баринов А.С., Купцов В.М. (МосНПО «Радон», г. Москва ) 

 
Разработка эффективных методов дезакти-

вации радиоактивного грунта особенно актуаль-
на в связи с запретом его утилизации. Стоимость 
хранения радиоактивных отходов высока, по-
этому средне- и низкоактивные отходы целесо-
образно дезактивировать до уровня, определяе-
мого санитарными нормами [1]. 

В соответствии с нормами [2] основные 
пределы дозы облучения в среднем за год со-
ставляют для персонала группы А 20 мЗв 
(1700 рабочих часов), группы Б — 5 мЗв 
(2000 рабочих часов), населения — 1 мЗв 
(8800 ч). Подобные уровни дозы обеспечива-
ются на поверхности полубесконечного про-
странства, в котором равномерно распределен 
137Cs концентрацией 60, 12,6 и 0,57 кБк/кг соот-
ветственно [3]. Эти значения можно рассматри-
вать как контрольные при дезактивации. 

Простейшим методом дезактивации песча-
ного грунта является отделение мелкодисперс-
ной фракции (<0,1 мм), с которой обычно связа-
но до 90—95% радионуклидов их исходного ко-
личества [1]. Высокая влагоемкость фракции и 
широко развитая поверхность контакта жидкой 
и твердой фазы обеспечивают доминирование 
загрязняющих примесей именно в этой фракции. 

Мелкодисперсную фракцию отделяют на уста-
новке производительностью 4—5 т/ч при коэф-
фициенте дезактивации 4—5. Метод обладает 
высокой производительностью, но имеет и не-
достатки: неполное извлечение, низкий коэффи-
циент дезактивации, часть мелкодисперсного 
вещества связана с отдельными фрагментами и 
гидроксидными пленками, и для их разрушения 
требуется реагентная обработка [4], мелкодис-
персное вещество поступает в хранилище, и ес-
ли его содержание велико, эффективность де-
зактивации снижается. 

Коэффициент дезактивации можно увели-
чить только реагентной обработкой. Рассмотрим 
наиболее простой метод — агитационное выще-
лачивание, при котором во вращающемся реак-
торе проводится совместная обработка смеси 
загрязненного грунта и раствора с дезактиви-
рующими реагентами, на примере загрязненного 
137Cs песчаного грунта [1]. 

Методика дезактивации. Оптимальная 
схема поэтапной дезактивации песчаного грунта 
приведена на рисунке. Первый этап водно-
гравитационного выделения песчаной фракции 
проводили сотрудники НИЦ «Курчатовский  
институт». Отделенную мелкодисперсную фрак-


