
РАДИАЦИОННАЯ БИОЛОГИЯ. РАДИОЭКОЛОГИЯ, 2019, том 59, № 5, с. 546–552

546

РОЛЬ ПРИРОДНЫХ ОРГАНИЧЕСКИХ ВЕЩЕСТВ
В МИГРАЦИОННЫХ ПРОЦЕССАХ ТРИТИЯ

© 2019 г.   М. Я. Чеботина1,*, Е. В. Поляков2, В. П. Гусева1

1Институт экологии растений и животных УрО РАН, Екатеринбург, Россия
2Институт химии твердого тела УрО РАН, Екатеринбург, Россия

*E-mail: Chebotina@ipae.uran.ru
Поступила в редакцию 31.05.2019 г.

Приводятся данные о сорбции трития природной гуминовой кислотой в условиях лабораторного
эксперимента. Установлено, что величина сорбции трития гуминовой кислотой зависит от времени
экспозиции и концентрации кислоты в растворе. Полученные в эксперименте коэффициенты рас-
пределения радионуклида между кислотой и водной средой свидетельствуют о наличии изотопного
эффекта при связывании кислотой трития и протия. Обсуждаются данные лабораторных экспери-
ментов о вертикальной миграции трития в грунтах водоема-охладителя Белоярской АЭС в зависи-
мости от температуры водной среды и времени взаимодействия. Показано, что примерно 10% три-
тия входит в состав органического вещества грунта, остальная часть радионуклида перемещается в
грунте в составе капиллярной и адсорбированной форм влаги.
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Роль органического вещества в естественных
водоемах заключается не только в обеспечении
существования разнообразных жизненных форм
организмов и интенсивности их биологической
деятельности, но и в круговороте химических
элементов в системе “вода–грунт–биота”. При-
родные органические вещества включают в себя
гумусовые кислоты (гуминовые и фульвокисло-
ты), неспецифические органические соединения,
разлагающиеся остатки отмерших растений и жи-
вотных и др. [1, 2]. Показано, что органические
вещества, с одной стороны, хорошо накапливают
значительную часть химических элементов, кон-
центрируя их в твердой фазе органогенных пород
(почв, сапропелей, торфов, горючих сланцев, уг-
лей и пр.) [3–5], а с другой – их растворимая ком-
понента при определенных условиях среды спо-
собствует мобилизации микроколичеств редких и
рассеянных элементов, переводя их в миграцион-
ное состояние [6, 7].

К настоящему времени изучение роли органи-
ческого вещества в связывании трития касается в
основном почвы и биоты [8–10], данные же о
сорбции радионуклида природной гуминовой
кислотой, являющейся важной составляющей
органического вещества, в литературе отсутству-
ют. Исследование этой проблемы важно для
оценки миграционной способности трития и воз-

можных способов очистки природных сред, за-
грязненных радионуклидом.

Цель настоящей работы: 1 – изучить сорбцию
трития природной гуминовой кислотой из водно-
го раствора при разной ее концентрации и про-
должительности эксперимента; 2 – исследовать
вертикальную миграцию трития в водных грун-
тах, содержащих органическое вещество, при раз-
ных температурных условиях.

МАТЕРИАЛЫ И МЕТОДИКА
Материалом исследования служили дистилли-

рованная вода, природная гуминовая кислота,
два типа водного грунта (илистый сапропель и за-
топленная почва) Белоярского водохранилища и
радионуклид тритий. Последний использовался в
виде тритиевой воды (НТО), которая в исходном
растворе содержала 0.1 МБк/л трития. Работу
проводили на Биофизической станции Институ-
та экологии растений и животных УрО РАН.
Было проведено несколько лабораторных опы-
тов. В одном из них изучали сорбцию трития при-
родной гуминовой кислотой в диапазоне концен-
траций от 0.02 до 0.18 мг/мл при времени взаимо-
действия 100 и 270 сут. Гуминовая кислота
получена из подземной скважины № 36–РЭ
г. Салехарда Тюменской области. Вода, содержа-
щая гуминовую кислоту, гидрокарбонатно-хло-
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ридно-натриевая слабоминерализованная. Кон-
центрация гуминовой кислоты в воде составляла
850–990 мг/л, содержание нейтральных битумов
<1.9 мг/л, кислых битумов <0.4 мг/л. При изуче-
нии сорбции трития гуминовой кислотой в стек-
лянные колбы с притертыми пробками наливали
по 250 мл тритиевой воды, из них отбирали пробы
для определения концентрации радионуклида.
В зависимости от варианта опыта в сосуды добав-
ляли по 5, 15 и 45 мл воды, содержащей гумино-
вую кислоту, что создавало ее концентрацию в
растворе 0.02, 0.06 и 0.18 мг/мл соответственно.
Контрольный вариант оставляли без гуминовой
кислоты. В процессе проведения опыта из каждо-
го экспериментального сосуда отбирали аликвоту
раствора (10 мл) и осаждали гуминовую кислоту
добавлением 200 мкг HCl с концентрацией
16 моль/л. Осадок гуминовой кислоты отделяли
от раствора путем фильтрования через фильтр
“синяя лента”. В контрольном растворе также до-
бавляли аналогичный объем HCl с целью учета
гашения трития от внесения кислоты. После от-
деления гуминовой кислоты из прозрачных рас-
творов отбирали пробы по 1 мл в специальные
флаконы для определения концентрации трития.
Поглощение трития гуминовой кислотой опреде-
ляли по разнице содержания радионуклида в рас-
творе без добавления гуминовой кислоты и
растворах с разной концентрацией гуминовой
кислоты после ее осаждения. Коэффициенты
распределения (КР) рассчитывали как отноше-
ние содержания радионуклида в гуминовой кис-
лоте (имп/мин/мг) к его содержанию в воде
(имп/мин/мл). Этот параметр использовали для
интерпретации величины изотопного эффекта
(тритий–протий), которые находятся в обратной
зависимости: чем ниже КР, тем выше изотопный
эффект.

Во второй серии опытов изучали вертикаль-
ную миграцию трития в грунтах Белоярского во-
дохранилища. Для этой цели использовали стек-
лянные цилиндры высотой 23 см и диаметром
3.5 см. Исследовали переход радионуклида в
грунт из водного раствора и из грунта в водную
среду. В первом случае увлажненный грунт поме-
щали на дно экспериментального сосуда, уплот-
няя его таким образом, чтобы исключить образо-
вание в нем воздушных прослоек, после чего
сверху осторожно заливали раствор, содержащий
тритий. Во втором случае на дно сосуда через во-
ронку с удлиненным кончиком заливали раствор,
содержащий тритий, таким образом, чтобы стен-
ки верхней части сосуда не загрязнялись радио-
нуклидом. После этого через воронку на дно за-
сыпали сухой грунт до уровня меченного тритием
раствора, затем сверху заливали чистую дистил-
лированную воду. Высота слоя грунта и воды бы-
ла одинакова и составляла 10 см. Сосуды плотно
закрывали пробками. В опытах с различной тем-

пературой воды экспериментальные сосуды раз-
деляли на три партии, каждую из которых разме-
щали в холодильнике (t = 4°С), на лабораторном
столе (t = 17°С) и в термостате (t = 42°С). Продол-
жительность опытов варьировала от 0.5 до 3 лет.
Из сосудов периодически отбирали пробы сво-
бодной воды, находящейся над грунтом.

Для исследования распределения трития в раз-
личных категориях влаги и органическом веще-
стве грунта сосуды, заполненные грунтом и во-
дой, меченной тритием, готовили как указано вы-
ше и выдерживали при температуре +4°С в
течение 256 сут. Через определенные промежутки
времени часть опытов разбирали: воду сливали,
грунт полностью извлекали из сосудов и выделя-
ли из него капиллярную и адсорбционную формы
влаги. Для выделения капиллярной влаги навес-
ки грунта центрифугировали в пробирках с сетча-
тым дном на центрифуге ЦЛС-3 при скорости
5000 об/мин. Адсорбционную влагу отделяли пу-
тем отгонки в специальной печи при температуре
105°С. Органически связанный тритий определя-
ли путем сжигания грунта при 600°С в той же пе-
чи с последующим улавливанием радионуклида
после прохождения через систему охлаждения.

Для радиометрии пробы трития (1 мл) поме-
щали в специальные пузырьки из бескалиевого
стекла, куда добавляли по 10 мл сцинтилляцион-
ной жидкости ЖС-8. Тщательно закрытые пу-
зырьки помещали в гнезда счетчика на 1 сут для
стабилизации. Пробы в двух повторностях про-
считывали по 2–3 раза на установке “Дельта-300”
(США) и определяли концентрацию трития в от-
носительных единицах (имп/мин/мл).

РЕЗУЛЬТАТЫ

На рис. 1 представлены полученные в экспе-
рименте данные о распределении трития в систе-
ме “вода–гуминовая кислота” в зависимости от
концентрации кислоты и времени экспозиции.
Видно, что гуминовая кислота накапливает три-
тий из воды с КР < 1. Последнее свидетельствует
о том, что при взаимодействии меченной тритием
воды с гуминовой кислотой вследствие процессов
изотопного обмена водорода происходит изотоп-
ное разбавление индикатора – трития.

Данные рисунка свидетельствуют об увеличе-
нии изотопного эффекта с увеличением концен-
трации гуминовой кислоты. В частности, при из-
менении концентрации гуминовой кислоты от
0.02 до 0.18 мг/мл и экспозиции 100 сут КР снижа-
ется почти на порядок величин (от 0.046 до 0.005
соответственно), а при экспозиции 270 сут он
снижается примерно в 27 раз (от 0.016 до 0.0006).
Из рисунка также видно, что изотопный эффект
зависит от времени экспозиции: для всех трех
концентраций гуминовой кислоты и экспозиции
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270 сут он больше, чем при 100-суточной экспо-
зиции, о чем говорят более низкие значения КР в
первом случае по сравнению со вторым.

Результаты проведенного эксперимента пока-
зали, что при концентрации гуминовой кислоты в
растворе 0.18 мг/мл и длительности эксперимента
100 сут в состав гуминовой кислоты вошло ~20%
трития, остальные ~80% радионуклида осталось в
водной среде. При экспозиции 270 сут при той же
концентрации гуминовой кислоты относитель-
ное содержание трития в гуминовой кислоте сни-
зилось до 3%, при этом ~97% радионуклида ока-
залось в воде. По нашим предположениям, сни-
жение содержания трития в гуминовой кислоте к
окончанию эксперимента (270 сут) связано с ее
нестабильностью во времени, в результате чего
при воздействии соляной кислоты в момент оса-
ждения гуминовой кислоты образуются низкомо-
лекулярные фрагменты, уносящие тритий в ана-
лизируемый раствор. Однако это предположение
требует дальнейшего исследования.

Во второй серии опытов исследовали верти-
кальную миграцию трития в водном грунте при
различной температуре. Этот опыт моделировал
условия водоема-охладителя, куда систематиче-
ски поступают слаборадиоактивные стоки Бело-
ярской АЭС, содержащие тритий [11], и где тем-
пература воды может изменяться от 4 до 30°С.
Предполагается, что при сбросе повышенных
концентраций трития в воду Белоярского водо-
хранилища радионуклид мигрирует в глубь грун-
та, а при снижении содержания трития в воде он
снова переходит из грунта в водную среду.

В первом эксперименте изучали содержание
трития в различных категориях влаги и органиче-

ском веществе илистого сапропеля, при этом три-
тиевая метка помещалась в столб воды над грун-
том. Поскольку со временем содержание радио-
нуклида в воде над грунтом снижалось, это
свидетельствовало о его миграции вниз колонки.
При этом было установлено, что в процессе ми-
грации тритий входит в различные категории вла-
ги, а также в органическое вещество грунта.
Как видно из рис. 2, основная часть радионукли-
да в данном грунте находится в капиллярной и ад-
сорбированной формах влаги, которые по кон-
центрации трития практически не различаются.
Более 10% трития за время эксперимента вошло в
состав органического вещества. Равновесное рас-
пределение радионуклида в системе “вода–
грунт” установилось примерно в течение 8.5 мес.
Наблюдение, проведенное через 3 года, показало,
что за это время распределение трития между сво-
бодной водой, категориями влаги в грунте и органи-
ческим веществом практически не изменилось.

В связи с вариабельностью температуры в во-
доеме-охладителе в лабораторном эксперименте
было исследовано влияние температурного фак-
тора на переход трития из воды в грунт и из грунта
в водную среду. В работе использовали два типа
грунта – илистый сапропель и затопленную поч-
ву. Первый из них имеет темно-серый цвет и со-
держит >90% органического вещества. Затоплен-
ная почва представляет собой грунт, сформиро-

Рис. 1. Коэффициенты распределения трития в си-
стеме “вода–гуминовая кислота” в зависимости от
времени экспозиции и концентрации гуминовой
кислоты.
Fig. 1. Distribution coefficients of tritium in the “wate–
humic acid” system depending on the exposure time and
concentration of humic acid.
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Рис. 2. Изменение относительной концентрации три-
тия в различных категориях влаги и органическом ве-
ществе илистого сапропеля при разном времени экс-
позиции: 1 – капиллярная влага; 2 – адсорбционная
влага; 3 – органическое вещество.
Fig. 2. The change in the relative concentration of tritium
in different categories of moisture and organic matter of
silty sapropel at different exposure times: 1 – capillary
moisture; 2 – adsorption moisture; 3 – organic matter.
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вавшийся в процессе затопления почвы угодий и
ее заиления с момента образования водоема-
охладителя.

На рис. 3 и 4 в отн. ед. представлены данные
эксперимента в диапазоне температур от 4 до
42°С. Видно, что процесс выравнивания концен-
траций трития в системе “вода–грунт” в обоих
экспериментах состоит из двух стадий. На первой
стадии продолжительностью до 80–100 сут верти-
кальная миграция радионуклида возрастает с уве-
личением температуры. На второй стадии (100–
365 сут) процесс перехода практически не зависит
от температуры. При этом кривые выходят на
плато, что свидетельствует об установлении рав-
новесия по тритию между водой и грунтом.

Из рис. 3 и 4 видно, что в равновесных услови-
ях в опытах по сорбции трития грунтами из воды
в илистый грунт переходит ~58% радионуклида, а
в затопленную почву ~40% от его общего содер-
жания (рис. 3). При десорбции в конце опыта

~60–70% трития остается в грунте и 30–40% пе-
реходит в свободную воду над грунтом (рис. 4).

Можно предположить, что миграция трития в
вертикальном профиле грунта происходит за счет
быстрой диффузии радионуклида в капиллярной
и адсорбированной влаге, которая зависит от тем-
пературы, и медленного процесса взаимодей-
ствия радионуклида с ионообменным водородом
органического вещества грунта, не зависящего
или слабо зависящего от температурных условий.
Весь процесс можно представить в виде решений
двух уравнений:

уравнение второго закона Фика (диффузия
трития в воде)

∂ ∂=
∂ ∂

2

2
d dU UD

t x

Рис. 3. Переход трития из воды в грунт в зависимости
от температуры водной среды: 1 – 4°С; 2 – 17; 3 –
42°С. а – затопленная почва; б – илистый сапропель.
Fig. 3. The transition of tritium from water to soil, depend-
ing on the temperature of the aquatic environment: 1 –
4°C; 2 – 17°C; 3 – 42°C. a – f looded soil; b – silt sapropel.
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Fig. 4. Transition of tritium from the soil to the aquatic en-
vironment, depending on temperature: 1 – 4°C; 2 – 17°C;
3 – 42°C. a – f looded soil; b – silt sapropel
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и кинетического уравнения реакции первого по-
рядка (поглощения трития грунтом)

где  – концентрация трития в водном столбе
при отсутствии поглощения радионуклида грун-
том;  – относительная концентрация трития в
водном столбе при отсутствии диффузии радио-
нуклида в грунт; t – время с начала эксперимента;
x – высота столба воды и грунта;  – постоянная,
связанная с периодом полувыведения трития (Т)
соотношением Т = ; D – коэффициент диф-
фузии трития в воде. Относительная концентра-
ция трития в воде в каждый момент времени (U)
будет выражаться соотношением .

Расчет показал, что коэффициенты диффузии
трития возрастают с повышением температуры
водной среды (таблица 1) и не зависят от направ-
ления диффузии. Для илистого сапропеля они
выше, чем для затопленной почвы. Илистый
грунт характеризуется более высоким содержани-
ем илистых частиц и большей обводненностью,
поэтому сопротивление диффузии в нем меньше,
чем в затопленной почве.

ОБСУЖДЕНИЕ
В условиях лабораторного эксперимента впер-

вые установлена способность природной гумино-
вой кислоты связывать тритий, находящийся в
водном растворе в виде тритиевой воды. При
этом показано, что тритий сорбируется кислотой
с КР < 1, что свидетельствует о наличии изотоп-
ного эффекта, т.е. дискриминации трития отно-
сительно протия. Наблюдаемый эффект обуслов-
лен различиями в физических и химических
свойствах изотопов водорода [12, 13]. В частно-
сти, установлено, что константы скоростей реак-
ций различаются для аналогичных соединений,
меченных и не меченных тритием [14]. Внедрение
трития в биологические структуры, с одной сто-
роны, дискриминируется, а с другой – инкорпо-
рированный в соединения тритий удерживается
дольше, чем немеченые соединения (цит. по [15]).

Установлено, что в условиях эксперимента
изотопный эффект в системе “гуминовая кисло-
та–тритиевая вода” увеличивался с возрастанием
концентрации гуминовой кислоты (в интервале
концентраций от 0.02 до 0.18 мг/мл) и времени
экспозиции (от 100 до 270 сут).

В порядке обсуждения полученных данных
следует подчеркнуть, что в ряде работ при изуче-
нии поглощения трития биологическими объек-
тами (гидробионтами из природных водоемов и
выращенными в лаборатории при различных
условиях культивирования, а также другими жи-
выми организмами) производилась оценка рас-

∂ = −
∂ τ

,п пU U
t

dU

пU

τ

τ ln 2

= −d пU U U

пределения радионуклида между органическим
веществом тканей (ОВТ) и свободной тканевой
водой (СТВ) [16–19] и др.]. В целом приведенные
в работах результаты подтверждают наличие изо-
топного эффекта при поглощении трития орга-
ническим веществом тканей (ОВТ/СТВ < 1), ко-
торый проявляется преимущественно для водных
объектов [16]. Однако в ряде случаев, особенно
для наземных растений и продуктов питания,
наблюдался обратный эффект – повышенное со-
держание трития в органическом веществе по срав-
нению со свободной тканевой водой (ОВТ/СТВ > 1).
С нашей точки зрения, случаи повышенного на-
копления трития в органическом веществе тка-
ней можно объяснить рядом причин: временем
экспозиции объекта в тритиевой воде, флуктуа-
циями концентраций трития в воде, особенно в
районах поступления радионуклида от предприя-
тий ЯТЦ и испытаний ядерного оружия, атмо-
сферными выпадениями, сезонными вариация-
ми, химической формой соединений трития, ис-
точниками поступления трития в биоту (вода,
осадки, пища), методическими особенностями
эксперимента и другими причинами.

В опытах по исследованию вертикальной ми-
грации трития в водных грунтах, содержащих ор-
ганическое вещество, показано, что основная
часть трития передвигается в грунте в составе ка-
пиллярной и адсорбционной форм влаги, при
этом скорость диффузии увеличивается с возрас-
танием температуры водной среды. Примерно
10% трития входит в состав органического веще-
ства грунта. В условиях эксперимента равновес-
ное распределение трития в системе “свободная
вода–органическое вещество грунта” устанавли-
вается примерно в течение 1.5–4 мес. от начала
эксперимента. Зависимость скорости вхождения
радионуклида в состав органического вещества
грунта от температуры водной среды в данной ра-

Таблица 1. Зависимость коэффициентов диффузии
трития от температуры 
Table 1. The dependence of the diffusion coefficients of tri-
tium on temperature

Тип грунта Температура, 
°С

D, 
n × 10–5 см2/сек

Затопленная почва 4 0.45

17 0.78

42 1.96

Илистый сапропель 4 1.2

17 2.2

42 5.7
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боте не установлена и требует дальнейшего ис-
следования. По результатам экспериментов по
сорбции трития гуминовой кислотой получен
патент на изобретение № 2680507.
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The Role of Natural Organic Substances in the Migration Processes of Tritium
M. J. Chebotinaa,#, E. V. Polyakovb, and V. P. Gusevaa

aInstitute of Plant and Animal Ecology, Ural Branch of Russian Academy of Sciences, Yekaterinburg, Russia
bInstitut of Solid State Chemistry, Ural Branch of Russian Academy of Sciences, Yekaterinburg, Russia

#E-mail: Chebotina@ipae.uran.ru

Laboratory experimental data on tritium sorption from aqueous solution by humic acids (HA) are discussed
in the paper. It has been established that the level of tritium sorption by HA depends on the sorption exposure
time and HA concentration in the solution. The values of estimated distribution coefficients of the radionu-
clide between aqueous and HA phases testify in favor of the isotope effect of the tritium – protium exchange
as a driving force of tritium sorption. The data on tritium vertical migration in the bottom ground sediments
of a water reservoir cooler as a function of the organic matter content, temperature and chemical contact du-
ration in the interface water – ground sediments are discussed in the paper. It has been estimated that about
10 mole percent of tritium incorporated in the ground sediments are bound by organic matter, whereas an-
other fraction of tritium tends to migrate within ground sediments in the form of capillary and adsorbed water.

Keywords: tritium, humic acids, organic matter, ground, distribution coefficients, migration
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