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ВВЕДЕНИЕ

Изменение во времени концентрации радиоце-
зия в водных объектах представляет интерес как с 
точки зрения адекватной оценки доз радиации для 
населения и биоты, в частности рыб, так и с точки 
зрения прогнозирования его миграции в окружаю-
щей среде, поскольку водная среда является основ-
ным долговременным путем распространения ради-
оактивного загрязнения, включая трансграничный 
перенос [1]. После аварии на Чернобыльской АЭС 
(ЧАЭС) в 1986 г. в ряде водных объектов, на кото-
рых проводился регулярный мониторинг загрязне-
ния воды 137Cs, были обнаружены регулярные коле-
бания растворенного 137Cs в воде [2–6]. В пределах 
года максимальные концентрации наблюдались 
летом, а минимальные – зимой. При этом отноше-
ние максимума концентрации растворенного 137Cs 
к минимуму было в пределах 1.5–3.0. На рис. 1 
приведена долговременная динамика растворен-

ного (с 1986 по 1992 гг. суммарного – растворенно-
го и взвешенного) 137Cs в водоеме-охладителе (ВО) 
ЧАЭС в 1986–2014 гг. до начала спуска воды в ВО. 

Видно, что отношение концентраций раство-
ренного 137Cs в максимуме и минимуме одного ка-
лендарного года составляет, как правило, 2–3 раза. 
Аналогичный сезонный ход растворенного черно-
быльского 137Cs наблюдался в оз. Форзее в Герма-
нии и других водных объектах [2, 4, 7].

После аварии на АЭС Фукусима-1 (АЭС Ф-1) 
такие же регулярные сезонные вариации концен-
трации растворенного 137Cs были зафиксированы 
не только для прудов [8, 9], озер [10] и водохрани-
лищ [11], как в случае радиоцезия чернобыльского 
происхождения, но и для рек на загрязненной тер-
ритории [12–15]. Так, на рис. 2 приведены зависи-
мости концентрации растворенного 137Cs в р. Укедо, 
протекающей по зоне отчуждения АЭС Ф-1 [14].
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Целью настоящего обзора является анализ до-
ступных данных по сезонным вариациям раство-
ренного 137Cs в различных водных объектах за-
грязненных территорий для определения основных 
механизмов, отвечающих за это явление, и его пара-
метризации посредством ключевых характеристик 
среды.

Ремобилизация радиоцезия 
в водоемах катионами аммония

После аварии на ЧАЭС для объяснения сезонно-
го хода растворенного радиоцезия в озерах и прудах 
была выдвинута гипотеза о том, что его ремобили-
зация летом происходит благодаря накоплению ам-

Рис. 1. Регулярные сезонные вариации растворенного 137Cs в водоеме-охладителе (ВО) ЧАЭС в 1993–2014 гг. 
до начала спуска воды в ВО и суммарного 137Cs (растворенного и на взвеси) в 1986–1992 гг. [5, 6].  

Рис. 2. Временной ход и сезонные вариации температуры воды (а) и растворенного 137Cs (б) в р. Укедо в зоне 
аварии на АЭС Ф-1 в 2015–2018 гг. [14]. 
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мония в придонной области стратифицированных 
водоемов в результате разложения органического 
вещества в восстановительных условиях, т.е. при 
низкой концентрации растворенного кислорода [2–
5]. Сезонные вариации растворенного радиоцезия в 
о зерах, прудах и водохранилищах территорий, за-
грязненных в результате аварии на АЭС Ф-1, были 
также объяснены его ремобилизацией катионами 
аммония, образующимися в результате разложе-
ния органического вещества в донных отложениях 
в восстановительных условиях [8–11]. Действи-
тельно, аммоний является наиболее сильным кон-
курентным ионом радиоцезия за селективные со-
рбционные места, расположенные в клиновидных 
краевых областях межпакетных пространств FES 
(от английского «Frayed Edge Sites») глинистых ми-
нералов с кристаллической решеткой 2 : 1. Эффек-
тивность аммония в замещении радиоцезия  на FES 
в 5 раз превышает эффективность калия – другого 
важнейшего конкурентного иона по отношению к 
радиоцезию [16, 17]. Селективные сорбционные 
места FES составляют относительно небольшую 
долю общего количества ионообменных сорбци-
онных мест (от 1 до 5%) для большинства п очв и 
донных отложений [18]. Однако емкости FES боль-
шинства минеральных почв и наносов существенно 
превосходят содержание в  почве стабильного и ра-
диоактивного цезия, в том числе в зонах особо вы-
сокого загрязнения, поэтому обменный радиоцезий 
концентрируется на FES [18, 19]. 

Динамика растворенного радиоцезия в водных 
объектах определяется изменением его распреде-
ления между твердой и жидкой фазами. Наиболее 
распространенным параметром, используемым 
для количественного описания распределения ра-
дионуклидов в системе почва–вода, является ко-
эффициент распределения Kd, равный отношению 
равновесных концентраций радионуклида в твер-
дой [R]p и жидкой [R]d фазах системы [20,21]:

.                              (1)

[R]p включает в себя радиоцезий, входящий в со-
став горячих частиц (Rh), обменно-сорбированный 
радиоцезий (Rex) и радиоцезий, фиксированный 
глинистыми минералами (Rf). 

Обменно-сорбированный радиоцезий в любой 
конкретный момент времени находится в ионооб-

менном квазиравновесии с растворенным радио-
цезием, в то время как все формы необменного ра-
диоцезия в обмене с раствором в текущий момент 
времени не участвуют. Поэтому целесообразно ис-
пользовать понятие обменного коэффициента рас-
пределения Kex

d, равного отношению текущей квази-
равновесной концентрации обменного радиоцезия 
в твердой фазе [R]ex к его концентрации в растворе 
[R]d [6, 22, 23]:

,                        (2)

где αex – доля обменной формы радиоцезия в поч-
ве или наносах, а Kd – его суммарный коэффициент 
распределения.

В соответствии с теорией ионного обмена об-
менный коэффициент распределения 137Cs при 
постоянной температуре зависит от концентрации 
в растворе  конкурентных по отношению к цезию 
обменных катионов калия и аммония следующим 
образом [16, 17, 24]:

,                (3)

где RIPex(K) – обменный потенциал связывания 
радиоцезия, свойство почв или наносов, характе-
ризующее их способность селективно сорбировать 
радиоцезий на центрах FES глинистых минералов 
[16–19, 25]; Kc(NH4/K) – коэффициент селективно-
сти адсорбции аммония на FES по отношению к ка-
лию. Согласно работе [17], для более 100 изученных 
типов почв и наносов Kc(NH4/K) = 5 ± 2. Из уравне-
ния (3) следует, что искать корреляции концентра-
ции растворенного 137Cs отдельно с концентрацией 
калия или аммония бессмысленно в тех случаях, 
когда оба эти конкурента 137Cs присутствуют в рас-
творе в значимых количествах и имеют сравнимый 
вклад в десорбцию 137Cs. На рис. 3 приведена зави-
симость обменного коэффициента распределения 
137Cs в воде пруда Фуназава в ближней зоне АЭС 
Ф-1 от обратной эффективной концентрации конку-
рентных катионов ([K+] Kc(NH4/K)[NH+

4])–1 . Видно, 
что в целом эта зависимость подчиняется уравне-
нию (3), хотя отклонение целого ряда эксперимен-
тальных точек от теоретической прямой достаточно 
велико. Две возможные причины таких отклонений 
достаточно очевидны: 1) нестабильность аммония в 
пробах воды ввиду его легкой окисляемости кисло-
родом воздуха и 2) существование альтернативного 
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фактора, влияющего на распределение 137Cs между 
взвесью и раствором.

Температурная зависимость десорбции 137Cs 
с взвешенных наносов в раствор

Другим важным фактором, о пределяющим рас-
пределение 137Cs между взвесью и раствором яв-
ляется зависимость его адсорбционно-десорбци-
онного равновесия от температуры воды. Данные, 
приведенные на рис. 2, указывают на то, что сезон-
ные колебания концентрации растворенного 137Cs в 
р. Укедо зоны аварии на АЭС Ф-1 происходят син-
хронно с изменениями температуры воды – с ро-
стом температуры весной/летом наблюдается рост 
концентрации 137Cs в растворе, а при уменьшении 
температуры воды осенью/зимой концентрация 
растворенного 137Cs падает. Аналогичные данные 
были получены и для других рек зоны аварии на 
АЭС Ф-1 [12, 15] и водоемов [8–10].

При неизменном составе раствора и характери-
стик взвеси сезонные изменения температуры воды 
влияют на скорость ионообменной десорбции 137Cs 
в соответствии с уравнением Гиббса–Гельмгольца, 
записанного для обменного коэффициента распре-
деления 137Cs – Kex

d [12, 26]:

,                     (4)

где ΔH – энтальпия десорбции 137Cs с взвеси в рас-
твор при температуре T (К), R – газовая постоянная, 
равная 8.3 кДж/моль. ΔH = –EA, где EA – энергия 
активации по Аррениусу [27, 28].

В лабораторных исследованиях сорбции–десор-
бции стабильного Cs на грунтах площадки Хэнфорд 
(США, штат Вашингтон), где расположены емкости 
высокоактивных радиоактивных отходов, было по-
казано, что для FES этих грунтов энергия актива-
ции десорбции Cs составляет 18 ± 2 кДж/моль [26]. 
Если принять ряд упрощающих предположений о 
постоянстве состава воды и незначительности доли 
десорбированного радиоцезия от его общего содер-
жания на взвеси, температурную зависимость рас-
творенного 137Cs в водоеме в пределах одного ка-
лендарного года по Аррениусу можно представить 
в виде уравнения:

,                       (5)

где С(Т) – концентрация 137Cs в растворе при тем-
пературе Т; А – величина, не зависящая от темпе-
ратуры. В линеаризованном виде эта зависимость 
м ожет быть записана как:

,                         (6)

где В – не зависящая от температуры постоянная 
для заданного состава воды.

Такой подход был применен для анализа сезон-
ных вариаций растворенного 137Cs в реках Абукума 
и Хирай, протекающим по умеренно загрязненным 
районам Фукусимской префектуры после аварии 
на АЭС Ф-1 [12, 15]. Энергия активации десорб-
ции 137Cs с FES для взвеси р. Абукума оказалась 
равной 19.3 кДж/моль [12], а для взвеси р. Хирай – 
34.7 кДж/моль [15]. Этот метод можно использо-
вать и  для других доступных данных мониторинга 
137Cs в реках загрязненной зоны аварии на АЭС 
Ф-1, и, в частности, для результатов, опубликован-
ных в работе [29] по девяти рекам в течение года с 
2017 по 2018 гг. На рис. 4 приведены зависимости 
логарифма концентраций растворенного 137Cs в ре-
ках ближней зоны АЭС Ф-1 в 2017–2018 гг. от об-
ратной абсолютной температуры воды по данным 
мониторинга [29]. 

В целом ЕА для более десяти рек Фукусимской 
префектуры, мониторинг которых осуществлял-
ся после аварии, варьирует в пределах от 16 до 

Рис. 3. Зависимость обменного коэффициента рас-
пределения 137Cs Kex

d  от обратной эффективной кон-
центрации основных конкурентных ионов по отно-
шению к Cs [K+] + 5[NH4

+]–1 для пруда Фуназава в 
ближней зоне АЭС Ф-1 в 2015–2019 гг. [6, 25]. 
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46 кДж/моль. Тот же подход использовали и для 
обработки ранее опубликованных данных долго-
временного мониторинга прудов ближней зоны 
АЭС Ф-1 Инкиозака, Сузуучи и Фуназава [8, 9], ЕА 
для которых получились близкими между собой и 
равными 16.6, 22.2 и 22.7 кДж/моль соответствен-
но. Эти пруды находят ся на незначительном удале-
нии друг от друга (порядка 2–3 км), поэтому есте-
ственно предположить, что их наносы обладают 
близкими свойствами, в том числе в части сорбции 
радиоцезия [30]. Кроме того, эти значения оказа-
лись близки к величине, полученной в лаборатор-
ных экспериментальных исследованиях с наносами 
Хэнфорда [26] – географически достаточно удален-
ного от Фукусимы района. 

Необходимо иметь ввиду,  что сезонные колеба-
ния удельной активности растворенного 137Cs в во-
дных объектах накладываются на долговременный 
тренд ее снижения за счет более медленных процес-
сов поведения 137Cs в окружающей среде, таких как 
вертикальная миграция радионуклида в почвах во-
досбора и донных отложениях, а также трансформа-

ции форм его нахождения, включающие выщелачи-
вание из «горячих» частиц, фиксации («старения») 
и ремобилизации. Процессы трансформации форм 
нахождения могут приводить к долговременным из-
менениям квазиравновесной доли обменного 137Cs 
в почвах и наносах [6, 8, 20, 22].

Комбинированный учет температурной 
зависимости десорбции радиоцезия и влияния 
изменения концентрации катиона аммония 

в растворе

Зависимости, представленные на рис. 3 и 4, 
характеризуются серьезным разбросом данных 
вокруг теоретических прямых. В случае темпера-
турной зависимости концентрации растворенного 
радиоцезия это особенно характерно для прудов, 
озер и водохранилищ [8–11, 31]. Это может быть 
обусловлено как вариациями сорбционных свойств 
взвешенного материала (в обоих случаях), так и из-
менением состава раствора (в случае температур-
ной зависимости – рис. 4), т.е. взаимным влиянием 

Рис. 4. Зависимости натурального логарифма удельной активности растворенного 137Cs (мБк/л) от обратной аб-
солютной температуры воды (К) и соответствующие энергии активации десорбции 137Cs с взвеси рек ближней 
зоны АЭС Ф-1 по данным мониторинга [29]. Реки: (а) Укедо, (б) Такасе, (в) Одака, (г) Маеда.
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изменения состава раствора (концентрации катиона 
аммония) и температурной зависимости десорбции 
радиоцезия. Учесть влияние обоих факторов на се-
зонный ход растворенного радиоцезия позволяет 
объединение или комбинация уравнений (3) и (5) в 
одно. В этом случае зависимость концентрации рас-
творенного 137Cs С может быть представлена следу-
ющим образом:

,                    (7)

где D – постоянная величина, не зависящая ни от 
температуры воды, ни от гидрохимического соста-
ва воды. Или это уравнение  может быть записано 
для температурной зависимости концентрации 
растворенного радиоцезия, нормированной на эф-
фективную концентрацию конкурентных катионов 
[K+] + 5[NH4

+], следующим образом:

.                      (8)

Достоинством уравнения (8) является тот факт, 
что учитываются одновременно два основных фак-
тора, определяющих сезонную ремобилизацию 
радиоцезия в природных водах – зависимость де-
сорбции радиоцезия с взвеси в раствор от темпера-
туры воды и рост концентрации катионов аммония 
в растворе за счет разложения органического веще-
ства в восстановительных условиях при недостатке 
кислорода.

Необходимо отметить, что реки загрязненной 
территории после аварии на АЭС Ф-1, как правило, 
достаточно быстрые и неглубокие. Вследствие это-
го концентрации аммония в их воде, как правило, 
пренебрежимо малы, так как он быстро окисляется 
растворенным в воде кислородом, насыщение кото-
рым в таких реках происходит достаточно быстро. 
Поэтому ярко выраженные сезонные колебания 
растворенного 137Cs в фукусимских реках объяс-
няются в основном температурной зависимостью 
десорбции радиоцезия [12]. Определение энергии 
активации десорбции ЕА по температурной зависи-
мости концентрации растворенного радиоцезия в 
непроточных или малопроточных водоемах может 
приводить к завышенным расчетным ее значениям 
вследствие дополнительного влияния концентра-
ции катионов аммония. Такой же эффект может 

наблюдаться для рек при отборе проб воды на их 
застойных участках. По всей видимости, такая си-
туация наблюдалась для р. Хирай [12]. Предложен-
ный метод параметризации по уравнениям (7) и (8) 
позволяет в будущем соотнести влияние описанных 
двух факторов на сезонный ход растворенного ра-
диоцезия.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Радиоцезий различного происхождения в во-
дных объектах демонстрирует регулярные сезон-
ные вариации: рост его концентрации в растворе 
летом и падение зимой. Различие максимальных и 
минимальных концентраций в течение календарно-
го года, как правило, составляет 2–3 раза.

Показано, что существуют два основных меха-
низма, отвечающих за сезонные изменения концен-
трации растворенного радиоцезия в водных объ-
ектах в течение года – температурная зависимость 
десорбции радиоцезия с взвешенного материала и 
ремобилизация радиоцезия катионами аммония, 
образующимися при разложении органического 
вещества в восстановительных условиях при недо-
статке кислорода.

Предложены количественные зависимости рас-
творенного радиоцезия в природных водах отдельно 
от температуры воды и эффективной концентрации 
основных конкурентных катионов [K+] + 5[NH4

+]. 
Получено уравнение, описывающее сезонный 

ход концентрации  растворенного радиоцезия в во-
дных объектах с учетом двух основных факторов – 
температуры воды и комбинированной концентра-
ции основных конкурентных катионов. 

Рекомендовано в дальнейшем для анализа и про-
гнозирования сезонного хода радиоцезия в растворе 
водных объектов использовать его нормированную 
концентрацию на комбинированную концентрацию 
конкурентных катионов   .
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Analysis of available monitoring data sets on concentrations of accidentally derived dissolved radiocesium in 
water bodies is indicative of two major physicochemical mechanisms responsible for their seasonal variations 
in water bodies in the course of the year: temperature dependence of radiocesium desorption from suspended 
material and ion-exchange remobilization of radiocesium by ammonium cations formed during decomposition 
of organic matter in anoxic conditions. An equation describing seasonal variations in concentration of dissolved 
radiocesium in water bodies has been derived accounting for two factors: water temperature and combined 
concentration of key competing cations. 
Keywords: Fukushima, Chernobyl, 137Cs, rivers, ponds, sorption–desorption, seasonal variations.


