
Мониторинг выбросов
радиационно-опасных
предприятий – одна

из актуальных и одновременно
сложных и, что немаловажно,
затратных задач в процессе
оценки дозовых нагрузок на
персонал и население, а также
влияния на радиоэкологиче-
скую ситуацию прилегающих
территорий. При аварийных си-
туациях качественный анализ
трансурановых элементов поз-
воляет определить возможные
последствия и избежать их [1]. 

Плутоний и другие долго-
живущие трансурановые эле-

менты распадаются с излуче-
нием альфа-частиц, обладаю-
щих очень небольшой прони-
кающей способностью. Энер-
гия альфа-частиц плутония со-
ставляет 5 МэВ и в воздухе они
проходят лишь 3−5 см. Они не
могут проникнуть ни через
лист бумаги, ни через полиэти-
леновую пленку, ни даже через
кожу человека. Однако, попав
в организм человека, плутоний
может вызвать острые или хро-
нические проблемы со здо-
ровьем, а поскольку период
полураспада плутония состав-
ляет 24 400 лет, важно как

можно лучше изолировать его
от окружающей среды [2]. 

Особенность плутония по
сравнению с другими элемента-
ми заключается в том, что его
окислительно-восстановитель-
ные потенциалы, соответствую-
щие четырем основным состоя-
ниям окисления в кислом рас-
творе (III—VI), очень близки
между собой и составляют ~1 В,
как это можно увидеть на рис. 1.
Поэтому катионы плутония лег-
ко вступают в реакцию диспро-
порционирования, при которой
два взаимодействующих иона в
одном и том же состоянии окис-
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ления одновременно окисляют-
ся и восстанавливаются с обра-
зованием более высокого и бо-
лее низкого состояния. И наобо-
рот, при некоторых условиях два
иона плутония разных состоя-
ний окисления могут вступать в
реакцию репропорционирова-
ния, в результате чего два иона
одновременно окисляются и
восстанавливаются с образова-
нием двух ионов одного и того
же состояния окисления. Это яв-
ляется необычным, и из-за этого
химическое поведение растворов
плутония становится особенно
сложным и удивительным [3].

Чтобы понять сложную хи-
мию изотопов плутония и коли-
чественно определить их содер-
жание в объектах окружающей
среды существует ряд спектро-
метрических методов. Для опре-
деления активности альфа-из-
лучающих трансурановых ра-
дионуклидов применяются ме-
тоды альфа-спектрометрии с ра-
диохимической подготовкой об-
разцов [4].

Наиболее важным фактором,
влияющим на качество результа-
тов в альфа-спектрометрии, яв-
ляется подготовка образца. В
процессе пробоподготовки изу-
чаемый радионуклид выделяется
из образца химическими метода-
ми и закрепляется тонким рав-
номерным слоем для получения
качественного аналитического
спектра [5].

Подготовка образца для аль-
фа-спектрометрии включает сле-
дующие основные этапы: пред-
варительная обработка, химиче-
ская очистка и разделение, изго-
товление счетного образца/ис-
точника [6].

Главной проблемой, возник-
шей при изучении радионуклид-
ного загрязнения Семипалатин-
ского испытального полигона
(СИП), стало наличие труднора-
створимых частиц. Цель настоя-
щей работы – усовершенство-
вать методы определения изото-
пов плутония с предварительной
радиохимической подготовкой в
почве СИП (рис. 2, а).

Экспериментальная часть

Объект исследования –
почва, отобранная с мест про-

ведения подземных и назем-
ных ядерных испытаний на
площадке "Опытное поле"
(рис. 2, б).

Площадка "Опытное поле"
предназначалась для проведе-
ния атмосферных (воздушных
и наземных) ядерных испыта-
ний. Она представляет собой
равнину диаметром примерно
20 км. Всего на "Опытном по-
ле" было проведено 116 ядер-
ных испытаний, из них 86 –
воздушных и 30 – наземных. 

Определение оптимальных па-
раметров стадии вскрытия образ-
ца. Отобранные пробы почвы
массой не менее 1 кг просуши-
вались на воздухе. Влажные
почвы сушили в сушильном
шкафу при температуре 105 °С в
течение 3—6 ч. Воздушно-сухие
образцы просеивали через сито
с отверстиями диаметром 1 мм.
Методом квартования отбирали
образец массой 200 г и истира-
ли на дисковой мельнице
"Pulverisette 9" (Германия) (гар-
нитура закаленная сталь) в тече-
ние 20 мин со скоростью враще-
ния 1000 мин-1. Повторно отби-
рали из перемолотого гомоген-
ного образца методом квартова-
ния навеску 50 г и дополнитель-
но истирали в течение 20 мин.
Далее отбирали из перемолотого
гомогенного образца методом
квартования конечную навеску.
Разрушение органической части
образцов проводили озолением в
муфельной печи при 400—600 °C
в течение 8 ч. Пробы распарал-
леливались на 3 образца по 5 г
для каждого рассматриваемого
метода вскрытия образцов. 

В данной работе применяли
три метода разрушения матри-
цы почвы для извлечения ра-
дионуклидов: выщелачивание,
кислотное вскрытие и полное
кислотное разложение. Крат-
кое описание содержания опе-

раций для каждого метода при-
ведено в табл. 1.

Экспериментальная оценка
эффективности методов разру-
шения матрицы образцов прово-
дилась гамма-спектрометриче-
ским методом с помощью пря-
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Рис. 1. Окислительно-восстановительные потенциалы акваионов плу-
тония в кислом растворе
Fig. 1. Redox potentials of plutonium aquions in acidic solution

Рис. 2. Карта Семипалатинского испытального
полигона (СИП) (а) и испытательная площадка
"Опытное поле" (б)
Fig. 2. Map of the Semipalatinsk test site (SIP) (a) and
the test site "Experimental Field" (b)

а)

б)



мого исследования растворов на
гамма-спектрометре с полупро-
водниковым детектором из
сверхчистого германия (BE3830,
Canberra, США) (табл. 2).

Таким образом, результаты
исследования показали, что
эффективность извлечения
изотопов плутония из образцов
при использовании метода
полного кислотного разложе-
ния в 2 раза выше по сравне-
нию с рассмотренными. Этот
факт можно объяснить приро-
дой образца и формами нахож-
дения в нем радионуклидов. В
объектах с СИП зачастую це-
левые радионуклиды находятся
в виде труднорастворимых со-
единений PuO2 [7]. 

Определение оптимальных па-
раметров стадии химического раз-
деления и выделения изотопов
плутония. При количественном
концентрировании изотопов
плутония из полученных раство-
ров, разделении и очистке от со-
путствующих элементов (уран,
торий, актиний, щелочные и

щелочноземельные металлы, же-
лезо, алюминий, кремний и др.),
присутствующих в почве в
значительных количествах, ис-
пользуются методы соосажде-
ния, сорбции на ионитах и ком-
плексообразующих сорбентах,
экстракции и экстракционной
хроматографии [8]. 

При проведении экстрак-
ции предполагается, что радио-
нуклид находится в водной фа-
зе в ионном состоянии. Метод
экстракции не пригоден для
выделения изотопов плутония
из коллоидных растворов и
суспензий, в которых присут-
ствуют сложные органические
соединения [9].

Наиболее эффективными и
популярными способами хи-
мического разделения и выде-
ления являются ионнообмен-
ные методы. Они могут приме-
няться в статическом и дина-
мическом (колоночном) вари-
антах. Последний является бо-
лее удобным и наиболее часто
используемым методом [10]. 

Ионообменные методы раз-
деления элементов заключают-
ся в селективном поглощении
ионов из раствора путем обме-
на их с ионами активных групп
ионита и последующем вымы-
вании (десорбции) ионов с
ионнообменника. 

Органические ионообмен-
ные смолы представляют собой
химические стойкие нераство-
римые пространственные со-
полимеры, к которым прочно
присоединены ионогенные
группы, способные вступать в
реакции обмена с ионами рас-
твора.

Наибольшее распростране-
ние получили смолы, являю-
щиеся сополимерами стирола и
дивинилбензола. В качестве
ионогенных групп в катионитах
выступают: фенольная, -СООН,
-SO3Н и др.; а в анионитах: ами-
ногруппы, четвертичные аммо-
ниевые основания [11].

Для выделения и разделе-
ния изотопов плутония чаще
всего используют сильнокис-
лотные катиониты, содержа-
щие сульфогруппу (-SO3Н):
КУ-2, Dowex-50, Амберлит IR-
120; и сильноосновные анио-
ниты, имеющие в составе чет-
вертичные аминогруппы: АВ-
17, Dowex-1-2, BioRad AG 1,
Амберлит IR-400, Anion
Exchange Resin 1-Х8 [12].

Благодаря способности
Pu(IV) образовывать анион-
ные комплексы анионообмен-
ная хроматография является
одним из самых широко при-
меняемых методов разделения
плутония [13]. В основе разде-
ления плутония на анионо-
обменнике лежит сильная ад-
сорбция анионных комплек-
сов [Pu(NO3)6]2-, образующих-
ся в HNO3 среде. 

Процессы комплексообра-
зования и сорбции в растворах
азотной кислоты могут быть
упрощенно записаны в виде
следующих уравнений:

Pu4+ + 6NO—
3 ↔

↔ [Pu(NO3)6]2-, (1)
[Pu(NO3)6]2- + 2H+ ↔

↔ H2[Pu(NO3)6], (2)
[Pu(NO3)6]2- + 2NO—

3(c) ↔
↔ [Pu(NO3)6]2-

(c) +2NO—
3, (3)

где с – фаза ионита. 
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Метод Описание

Выще-
лачивание

К 5 г озоленного образца прилить 50 мл 7,5 М HNO3, нагревать 50 мин
(t=60÷90 °C) c добавлением 3–5 мл Н2О2 каждые 15 мин. Отделить осадок ме-
тодом фильтрования. Далее к осадку добавить 50 мл 7,5 М HNO3. Нагревать
50 мин (t= 60÷90 °C) c добавлением 3–5 мл Н2О2 каждые 15 мин. Отделить
осадок методом фильтрования

Кислотное
вскрытие

К 5 г озоленного образца прилить 20 мл HF. Нагревать 80 мин с добавлением
через каждые 10 мин 3–5 мл HNO3. Выпаривать до полусухого осадка. Доба-
вить 90–100 мл кипящего раствора 9,0–9,5 М HNO3. Отделить осадок методом
фильтрования. Далее осадок обработать 10 мл 7,5 М HNO3 c добавлением
1 мл Н2О2. Отделить осадок методом фильтрования. Далее выпарить выщелат
до начала выпадения солей, добавить разб. HNO3 до концентрации целевого
раствора 7,5–7,7 М + 0,5 г H3BO3. Нагревать 5–7 мин при t= 60÷90 °C. Отделить
осадок методом фильтрования

Полное
кислотное
разло -
жение

К 5 г озоленного образца прилить 30 мл HF. Выпарить до сухого остатка. Далее
прилить следующую порцию HF – 30 мл. Выпарить до сухого остатка. Затем
прилить 40 мл смеси HF:HNO3 (3:1). Выпарить до сухого остатка. Прилить HCl
с 0,5 г H3BO3. Выпарить до полусухих солей. Затем прилить 50 мл HNO3 с до-
бавлением 1 мл Н2О2. Выпаривать до полусухих солей. Далее прилить 50 мл
7,5 М HNO3, перенести в коническую колбу. Обмыть стакан 50 мл обмывочного
раствора 7,5 М HNO3. И затем кипятить в течении 5 мин с 0,2 г H3BO3

Таблица 1. Методы вскрытия образцов почвы
Table 1. Methods of opening soil samples

Удельная активность
239Pu до вскрытия,

Бк/кг

Удельная активность после вскрытия образцов, Бк/кг

Выщелачивание Кислотное вскрытие
Полное кислотное

разложение

3,4·104±0,7·104 1,3·104±0,3·104 2,1·104±0,4·104 3,2·104±0,7·104

4,5·105±0,9·105 1,4·105±0,3·105 2,7·105±0,4·105 4,3·105±0,9·105

3,1·104 ± 0,7·104 1,3·104±0,3·104 2,0·104±0,4·104 3,0·104 ± 0,7·104

Таблица 2. Удельная активность после вскрытия образцов почвы П1-П3
Table 2. Specific activity after opening soil samples P1-P3



Максимальная величина
коэффициента распределения
Kd в растворах азотной кисло-
ты достигается при кислотно-
сти ~ 7,7 М. При кислотности
более 7,7 М Kd снижается
вследствие уменьшения актив-
ности сорбируемого иона [14].

Большинство матричных
элементов не может образовы-
вать комплексы в этих усло-
виях и не сорбируется на ко-
лонке, равно как и III, V и VI
валентные состояния плутония
и других трансурановых эле-
ментов, таких как америций.
Торий подобно Pu(IV) образует
сильные нитратные комплек-
сы, в то время как уран образу-
ет только слабые комплексы и
поэтому может быть легко от-
делен от плутония анионным
обменом в азотнокислой среде
[15].

Вследствие того, что плуто-
ний в растворах имеет различ-
ные валентные состояния,
ключевым моментом в анионо-
обменном разделении является
стабилизация плутония в четы-
рёхвалентном состоянии. Для
этого используют натрий нит-
рит, пероксид водорода и др.
Для превращения всего плуто-
ния в Pu(IV) достаточно не-
скольких минут [16].

В проведенных исследова-
ниях определяли оптимальные
параметры стадии химической
очистки. Объектами изучения
служили образцы почвы, под-
готовленные методом полного
кислотного разложения, кото-
рый был описан выше (см.
табл. 1). Учитывая данные ли-
тературных источников, в ка-
честве ионообменных материа-
лов были выбраны смолы мар-
ки АВ-17-8 и Dowex—1-2. 

Ионообменное разделение
изотопов плутония от матрич-
ных компонентов и радионук-
лидов состоит из следующих
шагов: валентной стабилиза-
ции плутония в растворе об-
разца, загрузки образца в анио-
нообменную колонку, промыв-
ки колонки и элюирования
плутония [17]. 

Для переведения и стабили-
зации изотопов плутония в од-
но валентное состояние на ста-

дии очистки и выделения целе-
вой раствор (7,5 М HNO3) был
обработан 5 мл 30 % Н2О2 и на-
грет до 60—80 °С. Затем раствор
был обработан нитритом нат-
рия. 

После перемешивания рас-
твор пропускали через хрома-
тографические колонки, запол-
ненные смолами АВ-17-8 и
Dowex—1-2, со скоростью
~0,4 мл/мин. Затем колонки
промывали последовательно
7,5 М HNO3, 9,0 М HCl, 7,5 М
HNO3, скорость пропускания
~0,6 мл/мин. Далее элюирова-
ли изотопы Pu 100 мл раствора
0,5 М HCl с добавлением 0,1 М
NH2OH·HCl, скорость пропус-
кания ~0,4 мл/мин. 

Для определения степени
извлечения изотопов плутония
элюаты прошли гамма-спек-
трометрические измерения
(табл. 3).

Результаты спектрометриче-
ского анализа показали, что
степень извлечения изотопов
плутония при использовании
анионитов АВ-17-8 и Dowex—
1-2 практически сопоставима и
составляет 90—96 %. Учитывая
стоимость смол, наиболее вы-
годным материалом для прове-
дения радиохимической очи-
стки и выделения является АВ-
17-8. 

Определение оптимальных
параметров стадии получения
счетного образца для альфа-
спектрометрического измерения.
Получение альфа-спектромет-
рического источника – по-
следняя и не менее важная ста-
дия радиохимического анализа
изотопов плутония. Одним из
главных критериев при обра-
ботке альфа-спектра является
качество полученного образца,
которое влияет на точность и
достоверность измерения. 
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Рис. 3. Экспериментальная установка для
электролитического осаждения изотопов Pu
Fig. 3. Experimental setup for electrolytic deposition
of Pu isotopes

Рис. 4. Электролитическое осаждение Pu в 1 М
NH4Cl/0,01 М (NH4)2C2O4 (а) и в 1 М H2SO4 (б)
Fig. 4. Electrolytic deposition of Pu in 1 M NH4Cl/0.01 M
(NH4)2C2O4 (a) and in 1 M H2SO4 (b)

а)

б)

Образец

Удельная активность 239Pu, Бк/кг Степень извлечения, %

До обработки
После обработки

АВ-17-8 Dowex – 1-2
АВ-17-8 Dowex – 1-2

П1 3,2·104 ± 0,7·104 3,2·104 ± 0,7·104 3,2·104 ± 0,7·104

90–96П2 4,3·105±0,9·105 4,0·105±0,7·105 4,1·105±0,7·105

П3 3,0·104 ± 0,7·104 2,7·104 ± 0,6·104 2,8·104 ± 0,6·104

Таблица 3. Результаты определения эффективности степени извлечения
изотопов плутония из почвы после полного кислотного разложения
Table 3. The results of determining the efficiency of the degree of extraction of plutonium
isotopes from the soil after complete acid decomposition



Существует ряд методов,
используемых для получения
пленок счетных образцов [18].
Известен способ с испарением
капли раствора с поверхности
стальной подложки. Данный
метод удобен простотой и экс-
прессностью, но имеет недо-
статки – неоднородность по-
лученного слоя, образование
кристаллов примесей и др. 

В данной работе были рас-
смотрены наиболее часто ис-
пользуемые методы получения
счетных образцов: электролити-
ческое осаждение и соосаждение
с редкоземельными элементами-
носителями.

Способ электролитического
осаждения заключается в сле-
дующем: изотопы плутония, на-
ходящиеся в растворенном со-
стоянии в растворе электролита,
под действием электрического
тока осаждаются на диске из
нержавеющей стали, который
выступает в качестве катода.
Анод – платиновая проволока.
Исследования проводились в
разборной электролитической
ячейке из тефлона. Объем
ячейки 15 мл, высота 40 мм, ди-
метр активного пятна 20 мм
(рис. 3).

В качестве буферных рас-
творов были рассмотрены два
электролита, следующего со -
става: 1 М H2SO4 с рН = 3,2 и
1 М NH4Cl/0,01 М (NH4)2C2O4 с
рН = 2,5. Параметры проведе-
ния электролитического осажде-
ния были выбраны с учетом ра-
нее проведенных исследований,
которые описаны в работе [19].
Так, сила тока поддерживалась
1,2—1,4 А, напряжение – 10 В.

Для определения количествен-
ного осаждения использовался
образцовый радионуклидный
раствор плутония – 242Pu, про-
изводства российкой государст-
венной корпорации "Росатом"
ФГУП "НПО Радиевый инсти-
тут им. Хлопина". Эксперимен-
тальная оценка эффективности
осаждения 242Pu проводилась
прямыми измерениями на аль-
фа-спектрометре Alpha-Analist
7401 фирмы Canberra (США).
Результаты исследований пред-
ставлены на рис. 4.

Из рис. 4 следует, что в
случае использования 1 М
NH4Cl/0,01 М (NH4)2C2O4 по ис-
течении 60 мин продолжать
электролиз не имеет смысла, по-
скольку к этому времени прак-
тически весь 242Pu осаждается.
А в случае использования 1 М
H2SO4 время электролиза уве-
личивается до 80 мин. 

Наилучшие источники для
альфа-спектрометрии полу-
чают электролитическим осаж-
дением – хорошо воспроизво-
димые, долговечные, особо
тонкие образцы с равномер-
ным распределением вещества
по площади активного слоя,
обеспечивающим высокое раз-
решение альфа спектра. Одна-
ко подготовка счетного образ-
ца электролитическим осажде-
нием требует значительных за-
трат времени и подходящего
оборудования.

При получении счетного
образца методом соосаждения
242Pu осаждали с не большим
коли чеством Nd (0,05 мг/мл) в
виде фторидов с добавлением
фтористоводородной кислоты.
Далее осадок отделяли методом
фильтрования через мембран-
ный фильтр с порами разме-
ром 0,1 мкм. Исследования
проводили с помощью фильт-
ровальной установки, показан-
ной на рис. 5. 

Фильтр высушивался, ук -
реплялся на подложке для изме-
рений на альфа-спектрометре.
Средний выход 242Pu, получен-
ный данным методом, состав-
ляет 60—80 %. Этот метод

быстр, недорог и обеспечивает
разрешение, близкое к получае-
мому при электролитическом
осаждении, практически при
том же выходе. 

Исследования показали при-
менимость двух методов получе-
ния счетных образцов для аль-
фа-спектрометрических измере-
ний изотопов плутония. Выбор
метода зависит от целей и задач
научно-исследовательских лабо-
раторий.

Заключение

На примере почв СИП, где
объекты окружающей среды
имеют историческое загрязне-
ние вследствие ядерных испы-
таний, рассмотрена актуальная
научная проблема по определе-
нию изотопов плутония. Рас-
смотрены основные стадии аль-
фа-спектрометрического опре-
деления изотопов плутония с
предварительной радиохимиче-
ской подготовкой. Эксперимен-
тальным путем определено, что
полное кислотное разложение с
применением смеси HF:HNO3

наиболее эффективно позволяет
извлечь изотопы плутония из
образцов почвы. Анализ резуль-
татов, полученных при сравни-
тельной оценке методов разде-
ления и очистки изотопов плу-
тония, позволяет выбрать не-
дорогой и достаточно эффек-
тивный материал – анионит
АВ-17-8. Рассмотрены наибо-
лее часто используемые мето-
ды получения счетных образ-
цов для альфа-спектрометрии.
Средний выход целевого ра-
дионуклида при соосаждении с
редкоземельными элементами
составляет 60—80 %, в случае
электролитического осаждения
80—95 %. 

Полученные эксперимен-
тальные данные существенно
продвинут методическую базу
в области аналитических мето-
дов выделения и разделения
долгоживущих радионуклидов
трансурановых элементов в
объектах окружающей среды
для территорий с напряженной
радиационной обстановкой.

НАУЧНЫЕ РАЗРАБОТКИ
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Рис. 5. Экспериментальная фильт-
ровальная установка
Fig. 5. Experimental filter installation

Исследование выполнено в рамках грантового финансирования Министерства образования и науки
Республики Казахстан (номер проекта АР 05131530).
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