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В статье представлены данные по поиску геохимических зависимостей миграции форм нахождения
природных радионуклидов (U и Th) с применением набора инструментов многомерной статистики
на примере природных вод Семипалатинского испытательного полигона. Регион отличается пест-
ротой геохимических обстановок и наличием большого числа водных объектов. Представлена крат-
кая гидрогеохимическая характеристика изученных водных объектов, установлены уровни содер-
жания природных радионуклидов, а также соотношение форм их нахождения (взвешенная, колло-
идная и растворенная). Определены различия в миграции тория и урана для водоемов, ручьев и
мелких водотоков. Установлено, что отношения Ca/Mg,  Th/U информативны как мар-
керы геохимических процессов в изученных водах. Отношения макрокомпонентов являются геохи-
мическими дескрипторами форм нахождения тория и урана по данным непараметрической корре-
ляции. По данным дискриминантного анализа взвешенная и коллоидная формы тория являются
индикаторами коллоидного переноса. Факторный и кластерный анализы позволили выявить пара-
генетические ассоциации макро- и микрокомпонентов, связанные с формами нахождения урана и
тория.
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ВВЕДЕНИЕ

Водная среда является основным путем пере-
носа загрязняющих веществ, в том числе и радио-
нуклидов, на дальние расстояния. Особое внима-
ние в этом вопросе уделяется трансурановым эле-
ментам, период полураспада которых достигает
миллионов лет. Это обусловливает их длительное
пребывание в биосфере.

Широко известно, что основными параметра-
ми, влияющими на миграционный процесс ради-
онуклидов в гидрогеохимических системах, явля-
ются формы их нахождения и ландшафтно-гео-
химические условия природной среды. Добыча
полезных ископаемых, последствия ядерного
техногенеза также могут существенно усиливать
миграцию природных и техногенных радионук-
лидов в результате изменения гидрологических и
геохимических условий (Placzek et al., 2016 и др.).

Как показал наш опыт и как подчеркивают
многие исследователи (Ilina et al., 2016; Toropov,
2017, 2018; Ure, Davidson, 2002; и др.), определе-
ние форм нахождения элементов было и остается
нетривиальной задачей. Набор наиболее подхо-
дящих инструментов (схем выделения конкрет-
ных форм нахождения, методик, создание ги-
бридных методов и т.п.) будет зависеть от приро-
ды и характера образцов, набора определяемых
элементов. В силу методических сложностей экс-
периментальное выделение миграционных форм
элементов предъявляет высокие требования к
профессионализму исполнителей, чувствитель-
ности аналитических инструментов, а также нуж-
дается в верификации работоспособности тех или
иных схем фракционирования, в том числе с при-
менением принципиально иных методов иссле-
дования (Алехин и др., 2020; Environmental col-
loids…, 2007 и др.).

− −2
4SO Cl ,
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Обширный, но не исчерпывающий список ме-
тодов изучения форм миграции урана, тория и
других элементов в природных поверхностных
водах приводится в обзорах Markich (2002, 2019) и
в сборнике (Environmental colloids…, 2007). В це-
лом, нужно отметить, что именно размерные ме-
тоды фракционирования форм нахождения эле-
ментов получили наиболее широкое распростра-
нение.

Среди основных можно перечислить каскад-
ное фильтрование с использованием набора мем-
бран, включая ультрафильтрацию, фракциони-
рование в проточном режиме с приложением внеш-
него поля, позволяющие осуществлять сопряжение
с несколькими детекторами (Bouby et al., 2008, 2012;
Baalousha et al., 2006, 2011; Cuss et al., 2018, 2020;
Wang et al., 2020). Определенное развитие получи-
ла и тангенциальная фильтрация, где можно ис-
пользовать большой объем пробы (Lind et al.,
2006; Salbu, 2006; Salbu et al., 2018). Помимо выде-
ления “размерных” форм миграции применяют-
ся также диализ, гель-фильтрация и размероис-
ключающая хроматография (Markich, 2002; Mar-
kich, Brown, 2019), в том числе сопряженных с
масс-спектрометрическим детектированием эле-
ментов в каждой выделяемой фракции. В частно-
сти, такой метод опробован для урана (Itoh et al.,
1996) с количественным определением ураниль-
ных комплексов с естественным растворенным
органическим веществом в пресной поверхност-
ной воде.

Другие методы физического фракционирова-
ния, такие как ионообменная хроматография и
электрофорез, были использованы для разделе-
ния  и U4+, в том числе и в концентрациях,
обнаруживаемых в природных поверхностных
водах в работе Роллин и Эклунд (2000). Капилляр-
ный электрофорез в отношении форм нахождения
радионуклидов использовали Пачеко и Гавел (2001)
для идентификации комплексообразования урани-
ла с гуминовыми кислотами. Система электрофоре-
за, сопряженная с масс-спектрометрией, в концен-
трациях, приближенных к природным водам,
позволила разделить окислительно-восстанови-
тельные формы урана наряду с железом и плуто-
нием в работе (Graser et al., 2015), а также рас-
крыть особенности взаимодействия в системе
коллоид-радионуклид в работе Claveranne-Lamo-
lère с соавторами (2011). Однако должного разви-
тия такие уникальные разработки не получили,
вероятно, из-за их высокой ресурсо- и времяза-
тратности.

Как правило, ни один метод не дает однознач-
ной и исчерпывающей информации о формах
миграции металла. Обычно выгодно комбиниро-
вать два и более метода или использовать схему
выделения форм нахождения (Batley, 1989; Mar-
kich, 2002; Salbu, 2006).

+2
2UO

Большой вклад в понимание механизмов фор-
мирования различных форм миграции вносят и
термодинамические методы расчета. Чрезвычай-
ное значение также имеет и достоверность термо-
динамических расчетов миграции радиоактив-
ных элементов в условиях окружающей среды.
Существуют ряд термодинамических баз данных,
например, PRODATA (основанный на базе дан-
ных NEA-OECD TDB), Thermochimie, LLNL,
Minteq, PSI/NAGRA и др. (Ragoussi, Costa, 2019;
Reiler, Decostes, 2020; vminteq.lwr.kth.se; и др.),
которые модифицируются или дополняются по
мере необходимости, например, для уранилкар-
бонатов кальция и магния (Guillaumont et al.,
2003). Моделирование одного и того же состава
воды с использованием различных баз данных
может привести к весьма различным результатам
(Mahoney, 2008). Коррекция ионных сил раство-
ров при моделировании, учет специфических
комплексов являются критическими для расче-
тов (Reiller, Descostes, 2020; Toropov et al., 2020).

Наличие большого объема информации о каж-
дом конкретном объекте, где изучаются формы
миграции элементов, не облегчает задачу поиска
ведущих факторов, определяющих перенос ради-
онуклидов. На сегодняшний день использование
многомерной статистики вышло за рамки поис-
ковой геохимии и активно применяется для науч-
ных задач (Rollinson, 2014). Однако пока рано го-
ворить о том, что такие расчеты стали рутинными
и общепринятыми (Radomskaya et al., 2017). Пре-
имущество использования таких методов в ком-
плексе позволяет избежать ошибок неверного
толкования полученных закономерностей, равно
как и отказа от использования тех или иных ста-
тистических инструментов, если они недостаточ-
но убедительно подтверждают гипотезы авторов.
Отсутствие четких связей между геохимическими
параметрами и формами нахождения радионукли-
дов при анализе массива полученных данных под-
толкнуло обратиться к методам многомерной ста-
тистики для поиска скрытых геохимических зави-
симостей и более корректной их интерпретации.

Целью данной работы было детальное изуче-
ние влияния геохимических параметров на рас-
пределение урана и тория, а также форм их на-
хождения в природных водах Семипалатинского
испытательного полигона (СИП).

ОБЪЕКТЫ И МЕТОДЫ ИССЛЕДОВАНИЯ
Объектом исследования выбрана территория

СИП, Казахстан, которая достаточно уникальна
в плане сочетанного влияния техногенных факто-
ров (ядерные испытания, эксперименты с радио-
активными веществами), а также природных –
регион относится к ураноносной провинции, а
некоторые локальные места (например, долина
ручья Карабулак) – к урановым аномалиям (Gor-
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lachev et al., 2020; Каюков, 2008). Химический со-
став и содержание техногенных радионуклидов
СИП изучались ранее (Говенко и др., 2012;
Есильканов и др., 2020; Проведение комплекса…
2016; Торопов, Панин, 2011; Казакова, 2005, и др.).
Было показано, что техногенные радионуклиды
(цезий, плутоний и др.) могут содержаться в до-
стоверно детектируемых количествах в поверх-
ностных водах СИП и представлять потенциаль-
ную опасность для экосистем и человека, переме-
щаясь за территорию площадок испытаний
(Бахтин и др., 2017; Субботин, Дубасов, 2013; То-
ропов, 2018, 2020; Gorbunova, Subbotin, 2012, и др.).
При этом, миграция естественных радионукли-
дов (урана и тория) в гидрохимических системах с
учетом форм их нахождения осталась слабо изу-
чена. В частности, в отношении форм нахожде-
ния природных радионуклидов, имеются лишь
отдельные сведения о соотношении изотопов
урана в колодезных водах СИП (Vintro et al.,
2009).

На фоне большого разнообразия геохимиче-
ских обстановок (особенности рельефа, разгрузка
подземных вод на поверхность, наличие горного
массива, замкнутых водоемов различной глуби-
ны) поведение радионуклидов будет специфич-
ным в каждом конкретном случае. На данной тер-

ритории имеются природные воды самого раз-
личного состава – от пресных до соленых,
богатые и бедные по растворенному органиче-
скому веществу. При этом концентрация урана и
иногда тория превышает кларковые значения.

Территория СИП находится в северо-восточ-
ной части Казахстана, в восточной части Казах-
ского мелкосопочника. Климат региона засуш-
ливый, резкоконтинентальный. Пробы отбира-
лись на основных испытательных площадках
СИП (рис. 1):

– “Опытное поле”, где водные объекты пред-
ставлены воронками наземных взрывов, запол-
ненные водой. К объектам такого типа относится
воронка В-1 (т.1);

– “Телькем” и “Балапан” – искусственные
озера, образованные в результате экскавацион-
ных взрывов: Телкем-1 и Телкем-2 (т.2-3);
“Атомное” озеро, а также река Чаган (т.4-5);

“Дегелен”, на одноименном горном массиве,
где опробовались штольни (горизонтальные вы-
работки для ядерных испытаний (т.6-12)) с водо-
проявлением, а также ручьи Узынбулак (т.13) и
Карабулак (т.14-19). Горный массив Дегелен име-
ет самое большое число водных объектов и нахо-
дится в южной части СИП. В геологическом от-

Рис. 1. Схема опробования водных объектов СИП.
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ношении преобладающая часть горного массива
сложена гранитами. Штольневые выработки с во-
допроявлением на площадке “Дегелен”, находят-
ся в зоне фильтрации выше уровня подземных
вод на отметках 600-700 м над уровнем моря. Де-
бит вод на порталах этих штолен изменяется от
единиц до нескольких сотен л/мин (Казакова,
2005; Проведение комплекса… 2016).

Общее количество проб, обсуждаемых в рабо-
те, составило 19. Отбор проб природных вод про-
водился общепринятыми методами. Воду отбира-
ли в чистые полиэтиленовые емкости, избегая
попадания посторонних примесей. На месте от-
бора проводили фракционирование воды по раз-
меру с фильтрованием через мембраны 450 нм и
10 кДа (соответствует размеру ~3 нм) с предфиль-
трацией через нейлонный сетчатый фильтр с но-
миналом пор 10 мкм. Фильтры, и в некоторых
случаях концентрат коллоидов сохраняли для
дальнейших исследований. Таким образом, выде-
лены взвешенные формы (разница между пробой
после предфильтрации и после фильтра 450 нм),
коллоидные формы (разница между пробами, от-
фильтрованными через мембраны 450 нм и 10 кДа)
и растворенные формы (<10 кДа).

Определение общей минерализации, водород-
ного показателя (рН) и окислительно-восстано-
вительного потенциала (Еh) воды выполняли с
помощью анализатора жидкости лабораторного
серии Анион 4100. Eh воды измерялся с хлорсе-
ребряным электродом сравнения с последующим
пересчетом на стандартный водородный элек-
трод (SHE) при температуре 25°С. Содержание
основных ионов воды определяли методами тит-
рования (  ), Cl–, Ca, Mg, фотометрии

 оптико-эмиссионной спектрометрии на
приборах iCAP 6300 Duo и Optima8300DV (Na, K,
Ca, Mg), а также ионной хроматографии на при-
боре Dionex-2000 (Cl–, ). Общий органиче-
ский углерод (Сорг) оценивался по перманганат-
ной и бихроматной окисляемости (титрование и
фотометрия соответственно). Для части образцов
использовался метод высокотемпературного ка-
талитического сжигания на приборе Vario TOC
cube, а также полуколичественный метод – ин-
тенсивность поглощения UV сигнала (UV Schi-
madzu 1800) в области от 225 до 280 нм, являю-
щейся индикаторной по отношению к гумино-
вым веществам. Содержание U и Th определяли
методом масс-спектрометрии и МС-ИСП на
приборах Elan-9000, Agilent 7600, NexION 300D,
Thermo Element XR с одновременным контролем
по стандартному образцу аналогичной матрицы.
Соотношение размерных форм природных ради-
онуклидов устанавливалось преимущественно по
разнице между их концентрациями в фильтрате.
Если в фильтрате содержание элементов было

−
3HCO , −2

3CO
( )−2

4SO ,

−2
4SO

ниже предела обнаружения, соотношение форм
нахождения определялось по их содержанию на
фильтре после полного кислотного разложения с
пересчетом на объем воды, прошедший через
мембрану. В работе обобщены результаты по про-
бам, отобранным в период 2015–2017 гг., анализ
фильтров проводился в 2018–2020 гг. Аналитиче-
ские работы выполнялись в лабораториях Нацио-
нального ядерного центра Республики Казахстан,
Национального исследовательского Томского по-
литехнического университета, Технологического
университета Карлсруэ, Германия и Московско-
го государственного университета им. М.В. Ло-
моносова непосредственно авторами или при их
участии.

При статистической обработке с целью выяв-
ления скрытых геохимических зависимостей в
исследовании применены параметрический и не-
параметрический корреляционный анализ (Пир-
сона и Спирмена соответственно), дискрими-
нантный анализ c прямым пошаговым выбором
переменных, кластерный анализ, выполненный с
помощью слияния данных методом полных свя-
зей (дальнего соседа) с иерархической кластери-
зацией через эвклидово расстояние, а также фак-
торный анализ с нормализацией матрицы на
среднеквадратическое отклонение каждой пере-
менной в соответствии с рекомендациями (Cho,
Choo, 2019; Farnham et al., 2003 и др.) и ортого-
нальным варимакс-вращением для минимизации
числа факторов (Lee et al., 2020 и др.). При выборе
методов обработки данных избегали дублирова-
ния математических механизмов расчета для раз-
ных видов статистического анализа. Переменные
с логнормальным распределением (в частности
данные по природным радионуклидам) были
прологарифмированы. Данные обрабатывались с
помощью программ Statistica 10 и Excel.

Моделирование миграционных форм урана
при различной концентрации гидрокарбонат-
ионов в воде проводилось с помощью программ-
ного комплекса Visual Minteq 3.1. со встроенной
базой данных констант равновесия при темпера-
туре 25°С, давлении 1 атм. и равновесным с атмо-
сферой парциальным давлением углекислого газа.
Модель была ограничена рН, Eh, (  + ),
Cl–,  Ca2+, Mg2+, Na+, K+, Si (H4SiO4), Fe3+,

 и Th4+. Ионная сила раствора и баланс ани-
онов и катионов рассчитывались автоматически.
Активность ионов корректировалась по уравне-
нию Дэвиса с b-параметром = 0.3.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ

Изученные водные объекты СИП представля-
ют собой водоемы и водотоки, что важно разли-
чать для понимания условий миграции радионук-
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лидов. В отличие от озер, реки, ручьи и водотоки
припортальных участков штолен являются дина-
мической средой, где поведение радиоактивных
элементов может иметь различный характер.

В местах расположения испытательных площа-
док СИП проходят разломы глубокого заложения:
Калба-Чингизский (Опытное поле), Западно-Ар-
калыкский (Телькем) и Чинрауский (Балапан),
определяющие фильтрационную неоднородность
пород. Зоны влияния тектонических разломов ха-
рактеризуются более высокими показателями тре-
щиноватости и наличием зон дробления, что яв-
ляется неблагоприятным фактором для выноса
загрязненных радионуклидами вод. В результате
ядерных испытаний значительно усилилась тре-
щиноватость пород. Перемещаясь по системам
трещин и полостям, воды пополняют бассейн под-
земных вод либо разгружаются на поверхность.

За рамками рассматриваемой работы остался
вопрос возможного техногенного поступления
урана в исследуемые воды. Продолжаются иссле-
дования соотношений изотопов урана, которые
позволят более объективно оценить масштаб тех-
ногенного вклада в миграцию природных радио-
нуклидов на данном объекте. Однако очевидно,
что природные источники урана доминировали.

Краткая гидрогеохимическая характеристика 
природных вод Семипалатинского 

испытательного полигона

Значения рН (табл. 1) природных вод СИП из-
менялись в широких пределах – от 5.9 до 8.4, ре-
докс-потенциала – от 170 до 420 мВ. Значение рН
большинства вод нейтральный, а водоемов Тель-
кем-1, Телькем-2, Атомного озера, ручья Карабу-
лак и штолен № 176, № 177 и № 609 – слабоще-
лочной. Значения Eh (приведенный к стандарт-
ному потенциалу и 25°С) природных вод СИП
укладываются в диапазон +150…+450 мВ, что на
200–300 мВ ниже равновесия взаимодействия во-
ды с атмосферой (Aquatic Chemistry, 1995). Для
исследованных вод характерна переменная окис-
лительно-восстановительная обстановка.

По классификации А.М. Овчинникова (1948)
воды штольневых водотоков и ручьев СИП отно-
сятся к пресным (минерализация до 1000 мг/л),
кроме штольни 504 (1200 мг/л). Вода водоемов В-1
и Телькем-2 относятся к солоноватым водам
(1960 и 8950 мг/л соответственно). Воды озера
Телькем-1 (20520 мг/л), Атомного озера и реки
Чаган (12380 и 13000 мг/л соответственно) – к со-
леным водам.

По ионному составу поверхностные воды
СИП достаточно разнообразны. Воды штольне-
вых водотоков либо гидрокарбонатные кальцие-
вые, либо сульфатные кальциевые, за исключе-
нием штольни № 177 (сульфатный натриево-

кальциевый тип). Среднее отношение  в
рассматриваемых штольневых водотоках равно
22 и изменяется от 3 для штольни № 511 до 62 для
штольни № 504. При этом большинство значений
сульфатно-хлоридного отношения укладывается
в диапазон от 10 до 25. Также отмечается прямая
тенденция зависимости значений этого парамет-
ра от рН. Это позволяет предположить, что состав
подземных вод ручьев рассматриваемых штолен с
водопроявлением формируется преимуществен-
но под влиянием процессов выщелачивания ми-
нералов водовмещающих пород и окисления
сульфидных минералов.

Воды ручьев имеют близкий состав со штоль-
невыми водотоками, поскольку те подпитывают
их. Воды в ручьях Узынбулак и Карабулак по со-
ставу сульфатные кальциевые. Ручьи очень близ-
ки друг к другу по усредненному составу, и при
этом занимают промежуточное положение по от-
ношению к составу штольневых вод. Таким обра-
зом, при смешивании вод мелких ручьев и родни-
ков, подпитывающих ручьи массива Дегелен,
происходит “выравнивание” их химического со-
става. Это можно принимать во внимание при
оценке миграции радиоактивных элементов вниз
по течению ручьев.

Поверхностные водоемы исследуемого участ-
ка находятся в зоне влияния процессов конти-
нентального засоления с изменением отношения

 = 1.4 в водах водоема В-1, озера Тел-
кем-1 – 1.2, Атомного озера и реки Чаган – 0.7, а
также озера Телкем-2 – 0.5. Воды водоемов по со-
ставу являются хлоридными и хлоридно-суль-
фатными. Преобладающие анионы, а также на-
трий пропорционально увеличиваются с ростом
минерализации в водоемах, отношение Ca/Mg
напротив, снижается.

Содержание органических веществ в штольне-
вых водах варьировало от 4 до 12 мг/л, в ручьях – от
10 до 16 мг/л, в водоемах достигало 35 мг/л (Воронка
В-1). Для части проб не было получено количе-
ственных значений из-за низкой чувствительности
методов определения Cорг в пробах со сложной
матрицей и высокой минерализацией. Однако гу-
миновые и фульвокислоты фиксировались каче-
ственно и оценивались полуколичественно по
поглощению в ультрафиолетовой части спектра.

Воды ручьев и штольневых водотоков по вели-
чине индекса насыщения пересыщены по отно-
шению к бейделлиту, клиноптилолиту, диаспору,
упорядоченному доломиту, ферриту, гетиту, ге-
матиту, иллиту, каолиниту, мусковиту, кварцу, и
равновесны по отношению к кальциту, арагониту
и халцедону. Воды озер были пересыщены по от-
ношению к вышеперечисленным минералам и
дополнительно к альбиту, анальциму, хризолиту,
калиевому полевому шпату, ломонтиту и магне-

− −2
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зиту. Воды всех изученных объектов были пере-
сыщены по отношению к уранофану и торианиту.

Особенности миграции природных радионуклидов

Природные воды СИП содержат торий в диа-
пазоне более двух порядков – от 0.012 мкг/л
(р. Чаган) до 2.1 и 3.1 мкг/л (штольневые водото-
ки 504 и 511 соответственно). Содержание урана в
изучаемых природных водах аналогично изменя-
ется в диапазоне двух порядков. При этом кон-
центрация данного радиоактивного элемента в
водоемах существенно меньше: от 5.5 мкг/л (В-1)
до 66 мкг/л (Телькем-2). В ручьях горного масси-
ва Дегелен общее содержание урана составляет 60
и 81 мкг/л для ручьев Карабулак и Узынбулак соот-
ветственно. В штольневых водотоках урана суще-
ственно больше – от 39 (штольня 511) до 825 мкг/л
(штольня 504) в среднем составляя 543 мкг/л. Со-
держание урана в реке Чаган и в Атомном озере

также было похожим, как и их химический состав –
28 и 36 мкг/л соответственно.

Взвешенная форма доминирует в переносе как
тория, так и урана. Доля переносимого со взвеся-
ми тория примерна одинакова для ручьев и озер.
В то время как для урана отмечена существенная
разница. Процентная доля урана, мигрирующего
в водах ручьев с частицами коллоидной размер-
ности, примерно в три раза выше, чем в водоемах.

Доля мигрирующего в коллоидной форме ура-
на в водотоках массива Дегелен невысока, от 5 до
15%. Однако, учитывая высокие валовые концен-
трации этого радиоактивного элемента и особен-
ности миграции элементов в коллоидных фор-
мах, это может свидетельствовать о значимом вы-
носе урана с коллоидами. В водоеме В-1 и ручье
Карабулак доля урана, который мигрирует в кол-
лоидной форме, была выше. Это объясняется са-
мым высоким содержанием органического веще-
ства и концентрацией коллоидов среди всех изу-
ченных объектов.

Таблица 1. Химический состав, содержание природных радионуклидов и формы их нахождения в природных 
водах Семипалатинского испытательного полигона

Примечание. n – количество проб, * – без учета реки Чаган.

Показатель Ручьи (n = 7)* Штольневые водотоки (n = 7) Озера (n = 4)

pH 7.44 7.16 7.92
EhSHE, мВ 249 291 186
Cорг, мг/л 12.8 7.1 14
Минерализация, мг/л 472 524 10950

HC , мг/л 171 157 332

S , мг/л 221 270 3345

Cl–, мг/л 15 13.5 3705
Ca, мг/л 93 90.1 380
Mg, мг/л 18.5 26.6 512
Na, мг/л 34 41.3 2750
K, мг/л 6.3 3.5 84
Fe, мкг/л 210 261 330
Th, мкг/л 0.067 0.92 0.12
Th(взвешенный), % 87.4 80.5 88.3
Th(коллоидный), % 10.5 9.8 10.9
Th(растворенный), % 1.68 9.0 0.63
U, мкг/л 70.5 543 29.2
U(взвешенный), % 21 60 83.5
U(коллоидный), % 6 11.3 4.88
U(растворенный), % 72 28 11.5
Th/U 1.0 × 10–3 1.1 × 10–3 2.8 × 10–3

Ca/Mg 5.0 4.9 0.92

S /Cl– 16.4 21.7 0.97
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В пробах воды рассчитывали торий-урановое
отношение для понимания его индикаторной ро-
ли в изучении геохимических процессов и интен-
сивности миграции данных радиоактивных эле-
ментов в гидрогеохимических системах. Th/U от-
ношение известно в геохимии минералов и
датировке горных пород. Теоретическое рассчи-
танное и экспериментально установленное отно-
шение Th/U в земной коре на сегодняшний день
укладывается в диапазон 3–4 (Degueldre, Joyce,
2020) с весьма широким диапазоном в горных по-
родах разного состава. Однако в водах гидросфе-
ры в подавляющем большинстве эксперимен-
тальных исследований (Рихванов, 2017) значение
торий-уранового отношения много меньше еди-
ницы (Th/U = 10–3–10–5).

В исследованных водных объектах Th/U соста-
вило для штольневых вод и ручьев 1.0–1.1 × 10–3,
для водоемов почти в три раза выше – 2.8 × 10–3.
Это можно объяснить замедленным водообме-
ном в водоемах, где создаются благоприятные
условия для перехода тория в коллоидное состоя-
ние. Либо, напротив, в рассматриваемых системах
может происходить более активное соосаждение
урана со вторичными минералами, достигнувши-
ми насыщения в солоноватой воде озер и выпада-
ющими в осадок. Изменение торий-уранового со-
отношения в природных водах мы рассматриваем
как своеобразный маркер выраженности влияния
терригенной составляющей в формировании ми-
грационных форм радионуклидов.

Если отношение сульфат-иона к хлорид-иону
свидетельствовало об интенсивности окисления
сульфидных минералов в ручьях и штольневых во-
дотоках и испарительного концентрирования в
озерах, то соотношение Ca/Mg отражает выражен-
ность проявления процессов вторичного минера-
лообразования. По значению индексов насыщения
минералов сделан вывод, что кальций более актив-
но расходуется при садке минералов, а магний бо-
лее активно привносится с терригенным сносом.

Выявление неявных геохимических зависимостей 
миграции радионуклидов методами 

многомерной статистики

При проведении исследований по миграции
элементов адекватно современному уровню науч-
ных исследований часто приходится сталкивать-
ся с наличием больших массивов цифровой гео-
химической информации, которые сложно ин-
терпретировать и выявлять закономерности с
помощью уже устоявшихся инструментов. Нали-
чие в массивах данных геохимических аномалий,
малые выборки для дорогостоящих и эксклюзив-
ных исследований обращают внимание на необ-
ходимость задействования непараметрических
методов статистики.

Учитывая объем полученных данных и их раз-
нородность по генезису, корреляционный анализ
проведен в двух вариантах – параметрическая
корреляция Пирсона (с расчетом t-критерия
Стьюдента, рис. 2а) и непараметрическая ранго-
вая Спирмена (рис. 2б) методом граф-ассоциа-
ций по наиболее сильным парным коэффициен-
там корреляции. Подобная интерпретация корре-
ляционного анализа часто используется при
анализе большого количества переменных (Ma-
likova et al., 2020 и др.). В конкретно рассматрива-
емом массиве данных распределение таких ком-
понентов как органический углерод, железо и
формы нахождения радиоактивных элементов не
подчинялись закону нормального распределе-
ния. Поэтому для этих компонентов, в частности,
ранговая корреляция будет более достоверной.

В обоих вариантах корреляционного анализа
наблюдалась сильная прямая связь между компо-
нентами, определяющими химический состав
вод: минерализация, хлорид-ионы, сульфат-ио-
ны, а также все основные катионы – кальций,
магний, натрий и калий. Эти компоненты выне-
сены в отдельный парагенетический блок, обо-
значенный красным. Внутри этой группы сред-
ний коэффициент корреляции составил 0.97, из-
меняясь от 0.93 до 0.99. В непараметрической
корреляции значения связей были несколько ни-
же (средний r равен 0.90). Особенно это было за-
метно для хлорид-ионов, где коэффициенты кор-
реляции с остальными главными компонентами
составили от 0.78 до 0.88. Это может объясняться
наличием в выборке вод различного генезиса, где
процессы испарительного концентрирования не
являются исключительными.

При переходе от параметрической к ранговой
корреляции наблюдается также и усиление об-
ратной связи между Ca/Mg и основным химиче-
ским составом (с –0.70 до –0.91). Аналогично
можно отметить усиление корреляционных свя-
зей в парах рН-Eh (c –0.71 до –0.74), Fe–Cорг (с

0.56 до 0.71),  –  (с –0.65 до –0.84).
Отмечается ослабление вплоть до порога досто-
верности (0.50) в непараметрической корреляции
связей Eh с ураном, торием, растворенным тори-
ем, отношением  По мнению авторов,
величина выборки и диапазон полученных значе-
ний рН Eh не позволяют говорить об этих законо-
мерностях достоверно. Вероятно, для такого объ-
ема данных (n = 19), выявленные пары корреля-
ций могли быть ложными. Известно, что торий
не является редокс-чувствительным элементом,
хотя миграция рассматриваемого элемента опре-
деляется растворимостью его соединений, прямо
зависящей от водородного показателя. В отноше-
нии урана необходимо заметить, что при мигра-
ции в виде уранилкарбонатных комплексов ионы

−
3HCO − −2

4SO Cl

− −2
4SO Cl .
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уранила прочно экранированы лигандами, поз-
воляющими U6+ не менять степени окисления даже
в присутствии в растворе сульфидной серы. Прочие
природные восстановительные барьеры оказыва-
ются недостаточно контрастными и уран транзитно
мигрирует через окислительную и восстановитель-
ную обстановки (Машковцев и др., 2010).

Еще одним значительным отличием двух рас-
считанных вариантов корреляционного анализа
является появление прямых связей средней силы
в непараметрической корреляции в парах Th–U.
Причем это проявляется как для валового содер-
жания (r = 0.72), так и их растворенных (r = 0.76)
и взвешенных форм (r = 0.73). Растворенные фор-
мы обоих радионуклидов прямо зависят от

 что отражает их повышенное содержа-
ние в результате выщелачивания из горных пород
и преобладания процессов окисления сульфид-
ных минералов над процессами испарительного
концентрирования.

В целом, полученные с помощью непарамет-
рической корреляции данные лучше описывают-
ся базовыми геохимическими понятиями о ха-
рактере взаимодействия в системе вода-порода и
особенностями миграции микроэлементов при
метаморфизации химического состава вод. Из-
вестно, что геохимические процессы при моно-
тонном изменении того или иного параметра
протекают нелинейно. Например, при увеличе-
нии концентрации органического вещества в во-
дах, доля закомплексованных элементов будет
расти только до того момента, как само органиче-

− −2
4SO Cl ,

ское вещество не будет агрегировать и переходить
во взвешенное состояние. Это справедливо и для
высаживания элементов при достижении насы-
щения их минералов, изменения степени окисле-
ния элементов с переменной валентностью и дру-
гих процессов. Таким образом, ранговая корреля-
ция позволяет более корректно оценивать
разнородные массивы данных (Makinen, 1991;
Reimann et al., 2017 и др.).

Наличие тесных корреляционных связей меж-
ду формами нахождения природных радионукли-
дов и отношениями  и Ca/Mg на фоне
отсутствия значимых связей с главными компо-
нентами химического состава, показывает высо-
кую информативность этих геохимических мар-
керов.

Вопросы миграции коллоидных форм изучае-
мых элементов, степени влияния содержания же-
леза, органического вещества, а также роли рН и
окислительно-восстановительной обстановки при-
родных вод, к сожалению, в полной мере не про-
явились при рассмотрении корреляционных зави-
симостей. Несомненно, коллоидный перенос, как
и в целом миграция элементов в гидрохимиче-
ских системах зависит от вышеперечисленных
факторов, на что указывают многочисленные ра-
боты, как на натурных, так и на модельных объек-
тах (Cuss et al., 2018; Equeenuddin et al., 2020 и др.).
Остается открытым вопрос, о том, как это можно
определить в конкретном диапазоне геохимиче-
ских обстановок, которые сложились на террито-
рии изучаемых водоемов и водотоков. Среди воз-

− −2
4SO Cl

Рис. 2. Графы гидрогеохимических параметров природных вод и миграционных форм природных радионуклидов в
природных водах СИП на основе корреляционного анализа. а – параметрическая корреляция Пирсона, б – ранговая
корреляция Спирмена. Здесь и далее: ОХС – общий химический состав, М – минерализация, ThS, US – взвешенные
формы тория и урана соответственно, ThC, UC – коллоидные формы тория и урана, ThD, UD – растворенные формы
тория и урана, Сорг (ТОС) – общий органический углерод.
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можных подходящих инструментов для решения
этой задачи нами рассмотрены кластерный, фак-
торный и дискриминантный анализ как наиболее
полно отраженные в литературе. Похожий подход
успешно опробован в работе (Yusupov et al., 2021)
для поиска биогеохимических зависимостей ми-
грации брома в экосистемах урбанизированных
территорий.

При выделении кластеров по переменным
(рис. 3а) определено 2 крупных группы компо-
нентов. В первую группу вошли такие показатели
как рН, Eh, общая минерализация, Сорг, железо,
кальций, сульфат-ион и валовое содержание ура-
на. Это позволяет предположить, что интенсив-
ность поступления урана в воду определяется па-
рой рН–Eh наряду с органическим веществом.
Уран, как более миграционно способный эле-
мент остается в растворенной и коллоидной фор-
мах, а торий склонен к переходу во взвешенное
состояние, сорбируется на взвесях и соосаждется
с другими минеральными фазами. Перераспреде-
ление форм нахождения, скорее всего уже опре-
деляется другими компонентами, обозначенных
в следующем кластере. Во вторую группу отнесе-
ны формы нахождения урана и тория, геохимиче-
ские дескрипторы Ca/Mg и  гидрокар-
бонат-ион и ряд других макрокомпонентов. Весь-
ма четко выделенная ассоциация  с
растворенной формой урана подтверждается рас-
пределением форм нахождения этого радионук-
лида в штольневых водотоках горного массива
“Дегелен”. Там фиксируются максимальные до-
ли сульфат-ионов наряду с высоким содержани-

− −2
4SO Cl ,

− −2
4SO Cl

ем урана, доминирующая форма нахождения ко-
торого – растворенная. Наиболее близкими по
эвклидову расстоянию к этой ассоциации были
коллоидные формы обоих радионуклидов, объ-
единённые друг с другом в один кластер. Форми-
рование коллоидной фракции радионуклидов бо-
лее выражено для штольневых вод, где преобла-
дают неорганические коллоиды, образованные в
процессе выветривания пород. Так как процесс
сопряжен с выщелачиванием и дальнейшим
окислением сульфидных минералов, эти компо-
ненты показывают близкую связь.

В водоемах изучаемой территории наблюда-
лась ничтожно малая доля коллоидных форм как
урана, так и тория. Учитывая уровни природных
радионуклидов в озерах, близкие к пределам де-
тектирования, а также их высокую соленость,
возможна недооценка роли органического веще-
ства в экспериментальных исследованиях. Также
необходимо принять во внимание способность к
комплексообразованию тория и урана, которые
активно мигрируют в связанном с гуминовыми
веществами формами, согласно расчетным дан-
ным для подобных гидрогеохимических систем
(Торопов и др., 2020; Колпакова и др., 2018).

Кластеризация самих водных объектов (рис.
3б) с точки зрения гидрогеохимии и непосред-
ственно миграции самих радиоактивных элемен-
тов выглядит логичной. Поскольку при выделе-
нии кластеров учитывались как распределение
форм нахождения, так и химический состав, объ-
екты распределились в большей мере по их гене-
зису. Это связано с более выраженным влиянием
макрокомпонентного состава. Так, водоем В-1,

Рис. 3. Кластерный анализ химического состава и форм миграции радионуклидов в природных водах СИП. Здесь и
далее: V-1 – водоем В-1 площадки “Опытное поле” (т.1 рис. 1), UZ – ручей Узынбулак (т.13), KB – ручей Карабулак в
пределах площадки “Дегелен” (тт. 14-18), KBcf – место слияния притоков ручья Карабулак (т.19), Сh – река Чаган (т.5),
AL – “Атомное” озеро (т.4), Tel-1, Tel-2 – озера Телькем-1 и Телькем-2 (тт. 2-3), Т104…Т609 – штольневые водотоки
площадки “Дегелен” (тт. 7-12). I, II, III, IV – кластеры водных объектов по гидрогеохимическим условиям.
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который на фоне других водоемов был контраст-
ным по составу, не сформировал кластер ни с од-
ним из изученных объектов. Водоемы площадки
Телькем образовали единый кластер, как и река
Чаган с Атомным озером. Река Чаган вытекает из
Атомного озера и очень близка к нему как по хи-
мическому составу, так и по распределению форм
нахождения радионуклидов. По результатам ана-
лиза, водные объекты дискриминированы на че-
тыре кластера с характерными геохимическими
особенностями (рис. 3б).

I. Воды с более высокими минерализацией,
концентрацией Cорг, железа, долями взвешенной
формы урана и тория – ручей Узынбулак, место
слияния притоков ручья Карабулак, а также
штольня № 511.

II. Слабокислые воды с пониженной долей
гидрокарбонат-ионов и повышенной – сульфат-
ионов, а также более высоким Th/U отношением
(в три раза больше, чем в первом кластере) –
штольни № 504, № 503, № 104, участки ручья Ка-
рабулак в пределах горного массива Дегелен.

III. Слабощелочные маломинерализованные
воды с самыми низкими среди штольневых водо-
токов концентрациями железа и Cорг – штольни
№ 176, № 609, № 165 и № 177.

IV. Водоемы с солоноватыми и солеными во-
дами, а также река Чаган с резким преобладанием
взвешенных форм Th и U.

а – кластеризация по изученным параметрам,
б – кластеризация ппо водным объектам

Таким образом, факторы формирования со-
става вод и особенности миграции в них радио-

нуклидов находят отражение при кластеризации
объектов выбранным методом. Возможно, при
анализе других данных, например, по интенсив-
ности водообмена, биологической продуктивно-
сти ландшафтов, количеству коллоидов, дзета-
потенциалу (электрофоретической мобильно-
сти), как, например, в работе Дину (2020), доми-
нирующие факторы проявились бы более четко.

В геохимии всегда стоит вопрос о том, на-
сколько выраженно ландшафтно-геохимические
условия среды влияют на интенсивность мигра-
ции микроэлементов. Однако из-за сочетанного
действия факторов, иногда и разнонаправлен-
ных, оправдано применение факторного анализа.
Распределение изученных гидрогеохимических
параметров по величинам факторных нагрузок (ме-
тод главных компонент) представлено на рис. 4.

Всего было выделено 4 фактора, объясняющих
92% дисперсии экспериментальных данных.

Анализ полученных закономерностей позво-
лил обозначить основные факторы, определяю-
щие химический состав и миграцию тория и ура-
на в природных водах СИП:

• фактор 1 (44% всей дисперсии): взаимосвязь
главных компонентов химического состава вод,
метаморфизация типов воды в результате испари-
тельного концентрирования от гидрокарбонат-
ного кальциевого до хлоридного натриевого;

• фактор 2 (24%): окислительно-восстанови-
тельные процессы, изменение химического со-
става вод в процессе взаимодействия вода-поро-
да, скорость выщелачивания водовмещающих

Рис. 4. Распределение факторных нагрузок по компонентам природных вод. а – факторы 1 и 2, б – факторы 3 и 4.
Штриховой линией отмечена достоверная факторная нагрузка r = 0.7. Точки, лежащие за пределами штриховой ли-
нии, имеют достоверную факторную нагрузку (дополнительно выделены красным). В скобках по осям указана доля
объясненной дисперсии, %. Исходные данные нормализованы и преобразованы с варимакс-вращением.
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пород и окисления сульфидных минералов, а так-
же интенсивность водообмена;

• фактор 3 (15%): накопление в штольневых
водотоках и ручьях органического вещества; обо-
гащение вод железом и торием;

• фактор 4 (9%): проявление влияния терри-
генной составляющей, сорбция тория на взвесях,
изменение Th/U отношения.

Выделяется четкая дифференциация водоемов
и водотоков, поскольку механизмы формирова-
ния и направленность изменения химического
состава таких вод различаются существенно.
Наиболее контрастными точками были водотоки
штолен 504 и 511, а также водоем В-1, которые дей-
ствительно показывали характерные особенности
миграции природных радиоактивных элементов и
их отношения, отличающиеся от остальных.

Первый и второй факторы суммарно отражают
основные закономерности, определяющие хими-
ческий состав воды, и являются характерными
для любых типов вод. При сопоставлении факто-
ров друг с другом, выявлено, что первые два фак-
тора прямо коррелируют со средней силой связи
(r = 0.63), что говорит об их родственном генези-
се. А третий и четвертый факторы отражают ха-
рактерные особенности и специфику конкретных
водных объектов. Несмотря на их подчиненное
положение, эти факторы объясняют 24% суммар-
ной дисперсии и имеют важную роль для выявле-
ния факторов, определяющих миграцию радио-
нуклидов и их форм нахождения.

Установлено, что отношения  и
Ca/Mg являются независимыми параметрами,
которые позволяют проследить особенности на-
копления радиоактивных элементов в зависимо-
сти от геохимической обстановки. Величины рН
и Eh определяются единым фактором, с противо-
положным знаком. При этом, влияние окисли-
тельно-восстановительного потенциала более
выражено. Несмотря на то, что распределение
урана описывается недостаточно достоверно вы-
бранными параметрами (все значения r < 0.7), от-
дельные гидрогеохимические параметры или их
комбинации проявляются в других видах много-
мерного статистического анализа. Таким обра-
зом, сделан вывод о том, что миграция урана и
распределение форм его нахождения обуславли-
вается многофакторным воздействием.

Содержание тория, как и торий-урановое от-
ношение в природных водах СИП выступают
единым фактором. Осаждение тория в результате
процессов сорбции, выпадения его малораство-
римых соединений, захват коллоидными части-
цами ограничивают миграцию данного элемента.
В паре U–Th именно свойства тория определяют
изменение отношения данных элементов в воде.
Коллоидные формы обоих изученных радионук-
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лидов на карте факторных нагрузок находятся
близко друг к другу для всех факторов. Вероятно,
миграция коллоидной фракции урана и тория
определяется одним механизмом, но слабо про-
явленным в изучаемых объектах, на фоне более
четко проявленных и сильных факторов.

Гидрокарбонат-ион и уран находятся в диа-
метральных плоскостях факторных нагрузок. По
термодинамическому моделированию уранил-
карбонатные комплексы являются доминирую-
щей нахождения этого элемента (Toropov et al.,
2020 и др.), но данный компонент непосредствен-
но не определяет интенсивность его миграции.
Надо полагать, что концентрация неорганиче-
ского углерода в природных водах избыточна по
отношению к формированию уранилкарбонат-
ных комплексов (рис. 5).

Моделирование изменения форм миграции ура-
на в зависимости от содержания гидрокарбонат-
ионов проведено в диапазоне от 10 до 1000 мг/л, на
рисунке представлен фрагмент до 500 мг/л. Во всем
диапазоне концентраций уранилкарбонатные
комплексы являются доминантными для урана с
резко подчиненным количеством гидроксиком-
плексов уранила, возрастающим по мере сниже-
ния количества карбонатов в модельной системе.

Разделение изученных водных объектов по ин-
тенсивности гидродинамики является априорно
наиболее контрастным индикатором особенно-
стей миграции радионуклидов. Четкое распреде-
ление форм нахождения тория и урана по этим
группам можно наблюдать даже на исходных дан-
ных. Дифференциация миграции урана и тория в
штольневых водотоках, ручьях и озерах четко
проявлена и по результатам факторного и кла-
стерного анализа. Поэтому дополнительно про-
веден дискриминантный анализ (рис. 6) с менее
очевидными дискриминаторами: доля коллоид-
ных форм переноса радионуклидов и концентра-
ция органического вещества. Исходные данные
сгруппированы по отношению к медианному
значению доли коллоидных форм в выборке: “бо-
лее активный перенос радионуклидов в коллоид-
ной форме”, “минимальная доля коллоидных
форм Th и U”. Аналогично выделены группы и
для органического вещества: “воды, обогащен-
ные органическим веществом”, “мало органиче-
ских веществ”.

Наибольшие достоверные различия определя-
ются (в порядке убывания):

– корень 1 (значимость функции – 25.8, χ2 =
= 145.5): доля взвешенных форм Th, Eh, Fe, Ca,
доля коллоидных форм тория; Cорг;

– корень 2 (значимость функции – 7.7, χ2 =
= 68.3): доля взвешенных форм Th,  Cl–.

Эти параметры вносили максимальный вклад
во внутригрупповую корреляцию. Среди главных
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компонентов химического состава кальций опре-
деляет максимальное различие между дискрими-
нантными группами, отличавшихся по доле кол-
лоидных форм радионуклидов.

Группы объектов, разделенные по концентра-
ции органического вещества в воде, в разработан-
ной дискриминационной модели находятся на
большем расстоянии, нежели разделенные по до-

Рис. 5. Изменение форм миграции урана в зависимости от содержания гидрокарбонат-иона (по результатам моделиро-
вания). Модель была ограничена элементами и физико-химическими параметрами, со значениями, обозначенными в
табл. 1 (среднее содержание для ручьев). Для урана в расчетах использовалась концентрация 55 мкг/л (сумма фракций,
прошедших через мембрану 450 нм). Исходные данные по  для ручьев на рисунке отмечены синей линией.
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Рис. 6. Дискриминантный анализ водных объектов СИП по отношению к коллоидным формам миграции и концен-
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ле коллоидных веществ. Такое распределение
можно считать заслуживающим внимание, так
как диапазон измеренных концентраций органи-
ческих веществ был небольшим. Группа, обозна-
ченная как “мало органических веществ”, состо-
яла преимущественно из штольневых водотоков,
где действительно характер поступления природ-
ных радионуклидов отличается от такового для
водоемов и ручьев.

Формы нахождения тория (взвешенная и кол-
лоидная) в данной модели проявились как инди-
каторы коллоидного переноса. Зависимость из-
менения доли взвешенной формы Th с рН и Eh
воды прослеживалась и по кластерному анализу.
Несомненно, добавление к имеющейся базе дан-
ных других водных объектов с контрастной гео-
химией значительно улучшит понимание факто-
ров, определяющих миграцию природных радио-
нуклидов в природных водах.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Выбранные инструменты подтверждают, что
формы нахождения природных радионуклидов в
воде при изменении геохимических условий под-
вержены трансформации. Также эти методы ин-
формативны для понимания картины распро-
странения радионуклидов в пространстве и вре-
мени, при прогнозах статуса радиационно-
опасных территорий и мест захоронения радио-
активных отходов. Использование непараметри-
ческой корреляции для ограниченных выборок
позволяет отсечь ложные корреляционные связи,
возникающие при синхронном изменении двух
переменных, но не имеющих причинно-след-
ственных связей. Для тория в большей степени,
чем для урана, характерна миграция в виде колло-
идных частиц. Также формы миграции данного
радионуклида являются индикаторами коллоид-
ного переноса по данным дискриминантного
анализа. По результатам факторного анализа сре-
ди параметров химического состава значения от-
ношений  и Ca/Mg будут более инфор-
мативными при оценке влияния на миграцию
природных радионуклидов, чем отдельные ком-
поненты. Особенности миграции трансурановых
радионуклидов в водах с контрастирующей гид-
родинамикой – ручьев и озер – четко проявлены
в кластерном и факторном анализах.

Огромным преимуществом приведенных в ра-
боте методов анализа геохимической информа-
ции является их визуальность. Такой подход дает
возможность изучать природные процессы не че-
рез призму массивов цифровых данных, а эффек-
тивно и интуитивно работать в направлении
идентификации выявленных механизмов. Глубо-
кая и комплексная проработка исходных материа-
лов и задействование именно набора аналитиче-
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ских инструментов и мультивариативной статисти-
ки, позволяет корректно обсуждать выявленные
зависимости не на уровне частных предположений
исследователей, а как полноценные закономерно-
сти, имеющие достаточную доказательную базу.

Исследование выполнено при финансовой под-
держке РФФИ в рамках научного проекта № 19-
33-60030.
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