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ВВЕДЕНИЕ

Голоценовое потепление ведет к деградации ев‑
разийского пятна мерзлоты [8]. Уменьшение пло‑
щади, занятой многолетнемерзлыми горными по‑
родами (ММГП), будет продолжаться в будущем, 
даже при сохранении нынешних климатических 
параметров неизменными [30]. Количественные 
характеристики процесса таяния ММГП в регио‑
нальном плане оценены плохо, хотя они чрезвы‑
чайно важны, как для фундаментальных исследо‑
ваний, например, построения климатических мо‑
делей, так и для прикладных работ, в частности, 
для прогноза условий хозяйствования в арктиче‑
ском и субарктическом регионах.

Равновесное отношение дочернего и родитель‑
ского изотопов в ряду урана‑238 равно 234U/238U = 1 
(по активностям) и пренебрежимо мало отличается 
от равновесного для пород, имеющих возраст более 
1 млн лет. Однако в среднем для Мирового океана 
234U/238U = 1.14 ± 0.01 (за исключением окраинных 
морей), что является хорошей текущей усредняю‑
щей оценкой для гидросферы в целом, так как вре‑
мя жизни урана в морской воде составляет порядка 
n × 105 лет, а основным его источником в океане яв‑
ляется сток с континентов [6, 25, 31, 35, 38]. Подзем‑
ные воды, определяющие поступление урана в реч‑
ной сток, как правило, обогащены 234U вплоть до 
234U/238U ~ 3 [5, 13, 18, 19, 21, 39, 41]. В арктических 

и субарктических регионах периодически отмечают‑
ся ураганные избытки урана‑234 в подземных водах, 
когда отношение 234U/238U > 10 и достигает в отдель‑
ных случаях величин 234U/238U ~ 50–120 [10, 13, 15, 
16, 23, 26, 31, 45].

В  работах автора [15, 16, 42, 43] на базе фак‑
тических данных показано, что изотопное отно‑
шение 234U/238U в природных водах коррелирует 
с глобальными климатическими вариациями. При 
этом избытки урана‑234 над равновесным отноше‑
нием 234U/238U = 1 возрастают в теплые и умень‑
шаются в холодные климатические периоды. Влия‑
ние становления и таяния мерзлоты на отношение 
234U/238U обсуждалось также в [3, 40]. Отсюда сле‑
дует, что диагностика наличия мерзлоты в прошлом 
может быть выполнена на основании изотопного 
отношения 234U/238U. В комплексе датированием 
и с данными об изотопном составе воды (содержа‑
ниях дейтерия и кислорода‑18) этот трассер позво‑
ляет получить в региональных масштабах количе‑
ственные оценки темпов деградации ММГП [14].

В настоящей работе на модельном уровне обо‑
сновывается механизм формирования ураганных 
избытков урана‑234 за счет выщелачивания из вме‑
щающих пород и зависимость величины избытков 
урана‑234 в подземных водах от наличия мерзлоты 
в прошлом и ее таяния под действием потепления.
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2. КОНЦЕПТУаЛЬНЫЕ МОДЕЛИ 
ПОЯВЛЕНИЯ ИЗБЫТКОВ 

УРаНа‑234 В ПОДЗЕМНЫХ ВОДаХ

Общепринято, что избыточное, по сравнению 
с  равновесным, обогащение подземных вод ура‑
ном‑234 может быть обусловлено двумя типами 
процессов.

Первый тип. Радиокинетическое разделение ро‑
дительского и дочернего изотопов при выщелачи‑
вании урана из пород [19, 21, 26], включая:

а) локальное разрушение кристаллической ре‑
шетки минералов α‑частицами и ядрами отдачи 
при распаде урана‑238, а  также появление ми‑
кротрещин и  дислокаций в  минералах, обуслов‑
ленное другими физико‑химическими процессами;

б) преимущественная мобилизация урана‑234, 
находящегося в степени окисления +6 (водорас‑
творимая форма), в отличие от урана‑238, имею‑
щего степень окисления +4 (нерастворимая фор‑
ма) в кристаллической решетке большинства руд‑
ных и акцессорных минералов.

Второй тип. Прямое поступление ядер отдачи 
234Th из минеральной матрицы в воду, их осажде‑
нием на поверхность минералов вследствие малой 
растворимости тория и  последующим распадом 
234Th → 234U [32, 33, 35].

Обогащение подземных вод ураном‑234 по опи‑
санным выше механизмам в  дальнейшем будем 
называть одностадийной моделью радиокинети‑
ческого разделения изотопов урана. Концептуаль‑
ная схема обогащения подземных вод ураном‑234 
в  рамках одностадийной модели приведена на 
(рис. 1).

Расчеты для модели прямого выхода ядер от‑
дачи 234Th из минеральной матрицы показы‑
вают, что появление существенных избытков 
урана‑234 (234U/238U > 5) возможно только для 

мелкодисперсных минеральных индивидов с удель‑
ной поверхностью S > 104 см2/см3 [22]. В то время, 
как в большинстве случаев в природных матери‑
алах водоносных горизонтов этот параметр редко 
превышает величину S = 500 см2/см3 [37].

Приведенные оценки поддерживаются моде‑
лью [24, 29], представленной на рис. 2, из которого 
видно, что время, необходимое для формирования 
отношений 234U/238U > 10, составляет не менее не‑
скольких сотен лет. Между тем отмечается нако‑
пление урана‑234 уже в хвостах переработки ура‑
новых руд, относительно исходного материала [11, 
12, 21], а также в выщелатах из урановых минералов 
и ураноносных пород [19].

В  естественных условиях механизм формиро‑
вания избытков урана‑234 за счет прямого вы‑
броса ядер отдачи за границы зерна, по‑видимо‑
му, работает в случае высоких содержани й урана 
в  мелкоразмерных акцессориях и  интерстициях. 
При существовании 238U в виде изоморфной при‑
меси в субмиллиметровых и более крупных мине‑
ральных зернах избыточные количества урана‑234 
в поровой воде за счет ядер отдачи накапливаться 
не могут. Кроме того, наличие водообмена в поро‑
вой среде приводит к тому, что текущее отношение 
234U/238U, рассчитанное по модели [29] и определя‑
емое динамическим равновесием между скоростью 
потока жидкости и скоростью выхода ядер отдачи, 
будет сдвигаться в сторону равновесных значений 
234U/238U, то есть может быть реализовано только 
в мощных региональных водоупорах. Поэтому этот 
вариант одностадийной модели в данной статье да‑
лее рассматриваться не будет.

В. а. Поляков [10] выдвинул идею объяснения 
сверхвысоких обогащений 234U нахождением по‑
род в мерзлом состоянии в течение геологически 
значимого периода времени. В период промерза‑
ния пород из‑за перехода воды в лед происходит 
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Рис. 1. Концептуальная схема обогащения подземных вод ураном‑234 в рамках одностадийной модели радиокинетиче‑
ского разделения [19, 21, 36].
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накопление урана‑234 в  минеральной матрице, 
как нормального члена радиоактивной цепочки, 
а  затем он быстро теряется при появлении жид‑
кой воды. Возможность влияния замерзания воды 
на процесс выщелачивания урана‑234 за счет по‑
явления дополнительных нарушений в  кристал‑
лической решетке минералов допускалась также 
в [20]. Эта модель, включающая этап накопления 
урана‑234 с последующей его быстрой экстракци‑
ей из пород, далее будет называться двухстадий‑
ной. В данной работе на базе количественных ма‑
тематических моделей автором развивается идея 
Полякова В. а.

Как будет показано далее, принципиальным 
для корректного описания условий формирования 
ураганных избытков урана‑234 в подземных водах 
с формированием отношений 234U/238U > 10 являет‑
ся выдвинутое автором предположение [17] о решаю‑
щей роли наличия пленочной незамерзающей влаги 
в ММГП, существование которой в ММГП доказано 
большим количеством экспериментов [4, 9].

МаТЕМаТИЧЕСКОЕ МОДЕЛИРОВаНИЕ 
ФОРМИРОВаНИЯ ИЗБЫТКОВ 234U 

В ПОДЗЕМНЫХ ВОДаХ

Оценка диффузионных параметров
Оценим разницу в  диффузионной подвижно‑

сти 238U (минеральная матрица) и 234U (α‑треки) по 
данным травления α‑треков. Форма и длина тре‑
ков определяется энергией α‑частиц, плотностью 
упаковки кристаллической матрицы, а также бли‑
зостью трека к ближайшей свободной грани и ори‑
ентацией относительно нее, составляя от 2–5 мкм 
в цирконах до 10–15 мкм в апатите и слюдах [27]. 
В ходе травления растворение минеральной матри‑
цы и материала треков идет с различной скоростью, 
из‑за чего возникают визуально видимые пустоты. 
Важным для дальнейшей оценки является то, что 

“перетравленные” или “недотравленные” треки 
имеют изометричную форму [27].

Моделирование выполнялось на программном 
комплексе MtWolf, включающем блоки моделиро‑
вания фильтрации и массопереноса (автор програм‑
мы — В. а. Румянцев, Санкт‑Петербургское отделе‑
ние Института геоэкологии РаН), а также на пакете 
Procecing ModFlow, ver. 10). Математическая модель 
травления трека строилась, исходя из предположе‑
ния, что разница в скоростях растворения матери‑
ала α‑трека и ненарушенной матрицы определяет‑
ся только различиями в коэффициентах диффузии. 
Коэффициент диффузии 238U в кристаллической 
матрице для акцессорных минералов типа цирко‑
на, являющихся “концентраторами” урана в поро‑
дах вне рудных месторождений урана, составляет 
D238 ≈ n × 10(–18…–20) см2/год [1]. В минералах с менее 
плотной упаковкой коэффициент диффузии урана 

выше, например, для железо‑марганцевых конкре‑
ций D238 ~ 5 × 10–8–10–6 см2/год [28].

На однослойной модели с  равномерной раз‑
бивкой 150×150 и  размером блоков 0.1×0.1 мкм 
область разрушения кристаллической решет‑
ки (α‑трек) задавалась прямоугольником дли‑
ной 10 мкм и  поперечником 1 мкм. Травление 
рассчитывалось для коэффициентов диффузии 
DМаТРИЦа = 10–10 см2/сут и DТРЕК = 10(–6…–9) см2/сут.  
При DТРЕК/DМаТРИЦа < 100 выраженные треки не 
возникают, и  все полости имеют изометричные 
очертания (рис. 3).

Травление моделировалось для различных со‑
отношений коэффициента молекулярной диф‑
фузии в  материале трека и  кристаллической ма‑
трице (величины показаны на рис. 3). Начальная 
длина и поперечник разрушенной α‑частицей об‑
ласти — 10 мкм и 1 мкм, соответственно; размер 
элементарного расчетного блока 0.1 × 0.1 мкм. При 
DТРЕК/DМаТРИЦа > 1000, наоборот, невозможно по‑
лучить изометрические структуры (невозможно 
воспроизвести эффект “перетравливания”). Поэ‑
тому примем, что, в среднем, D234/D238 ≈ 500. Отку‑
да коэффициент молекулярной диффузии в мате‑
риале трека D234 ≈ 5 × 10–8 см2/сут.

Расчет выноса урана-234 из кристаллической 
матрицы в  динамических условиях

Моделирование выполнялось методом Мон‑
те‑Карло (автор программы В. Э. асминг, КНЦ 
РаН, г. апатиты). Реализована однослойная модель 
1000×1000 расчетных блоков размером 1×1×1 мкм 
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Рис.  2. Изменение отношения 234U/238U (кривая 1, 
шкала слева) и  время установления радиоактивно‑
го равновесия в поровой воде (кривая 2, шкала спра‑
ва) в  зависимости от размера элементарного зерна 
при концентрациях урана в матрице [U]MATR = 3 мкг/г, 
[U]PORE = 3 нг/г и длине трека отдачи 234Th / = 55 нм 
(адаптировано из [24] и рассчитано по модели [29]).
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Рис. 3. Формы и размеры полостей, возникающих на месте трека α-частицы при травлении. Трек расположен: а — по 
нормали к ближайшей грани, б — под 45° к ближайшей грани. Цифры около кривых — продолжительность травления. 
расчетная сетка не показана для удобства визуализации.  
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(рис. 4). Модель минерального зерна включала сле‑
дующие области:

1) индивидуальное кристаллическое зерно, со‑
держащее α‑треки;

2) микронарушения (межзерновые контакты 
минеральных индивидов, жидкие включения, ми‑
кротрещины и т. п.);

3) поры с гравитационной водой или льдом.
При наличии жидкой воды поток по порам 

принимался стационарным, движение вещества 
в  макропорах осуществлялось за счет адвектив‑
ного переноса, при условии пренебрежения дис‑
персионным рассеянием. Зерно принималось ги‑
дравлически непроницаемым, движение вещества 
в  нем осуществлялось только за счет диффузии 
при DМаТРИЦа ≈ n × 10(–18…–20) см2/год и соотноше‑
ниях DТРЕК/DМаТРИЦа = 100, 300, 1000, 3000, а также  
DМИКРОНаРУШЕНИЕ/DТРЕК = 10 и 100 [44].

В  треках и  кристаллической матрице началь‑
ные концентрации изотопов U (количество ча‑
стиц и их веса) задавались таким образом, чтобы 
в целом для зерна соблюдалось атомное отношение 
234U/238U = 5.5 × 10–5 (или 234U/238U = 1 по актив‑
ностям). Начальная концентрация изотопов урана 
на входе воды в поровое пространство C0 = 0. Ко‑
личество треков составляло 300, 1000 и 3000 штук 

на модель (при средней длине трека 10 мкм, что 
соответствует плотности 0.0012–0.012 мкм/мкм2). 
Начальная концентрация U в  гравитационной 
воде и  пленочной влаге (микронарушения и  по‑
верхность зерна) равнялась нулю. Образование 
234U и убыль 238U за расчетный период учитывалось, 
но новые α‑треки не генерировались. Пористость 
(пустотность) в треках и льду принималась равной 
n = 10–6, в гравитационной воде n = 1, в пленоч‑
ной влаге (микронарушения и  поверхность зер‑
на) n = 0.8. Соотношение между гравитационной 
и пленочной влагой по объему 50 : 1. Модель ре‑
шалась в стационарной по гидравлическим услови‑
ям постановке. Выделением и поглощением тепла 
и изменением объема жидкости при фазовых пере‑
ходах жидкость ↔ лед пренебрегали.

Рассмотрим несколько основных реализован‑
ных вариантов модели.

Вариант 1. Одностадийная модель Чердынце‑
ва‑Чалова с постоянным потоком воды.

Вариант 2. Двухстадийная модель с двумя пери‑
одами по гидравлическим условиям и подвариан‑
тами по длительности каждого из них:

2.1) отсутствие потока воды — мерзлотные усло‑
вия и накопление 234U, время — 10(3–5) лет;

Hâûõ Hâûõ

– 1; – 2; – 3; – 4; – 5; – 6;

Рис.  4. Фрагмент сеточной модели зерна для расчетов методом Монте‑Карло: слева — вариант “матрица + тре‑
ки”, справа — вариант “матрица + треки + микронарушения”. 1 — поры, содержащие гравитационную воду или лед; 
2 — минеральная матрица (гидравлически непроницаема k = 10–10 м/сут); 3 — треки; 4 — микронарушения (контакты 
минеральных индивидов, газово‑жидкие включения, микротрещины и т. п.); 5 — границы первого рода (HВХ = const,  
HВЫХ = const и C0 = 0); 6 — направление движения гравитационной воды по порам. Расчетная сетка не показана для удоб‑
ства визуализации.
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2.2) наличие потока воды — таяние мерзлоты 
и вынос 234U, время — 10(0–4) лет.

Использовано два подварианта условий по от‑
ношению к пленочной влаге.

Вариант 1. Отсутствие пленочной влаги в ми‑
кронарушениях и на поверхности зерна для всего 
времени моделирования.

Вариант 2. Наличие пленочной влаги в микро‑
нарушениях для всего времени моделирования, 
а также на поверхности зерна в период существо‑
вания ММГП.

3.2.1. Проверка одностадийной модели. Типич‑
ные выходные кривые для 234U/238U в поровой воде 
для одностадийной модели Чердынцева‑Чалова 
представлены на рис. 5.

Вплоть до отношений диффузии DТРЕК/DМаТРИЦа =  
 =3000 в численных экспериментах по схеме, соответ‑
ствующей одностадийной модели Чердынцева‑Ча‑
лова, отношение 234U/238U < 10 для поровой воды на 
выходе из модели. Наличие микронарушений уве‑
личивает пиковые значения 234U/238U на 15–30% по  
сравнению с вариантом их отсутствия. Выше было 
показано, что наиболее вероятный диапазон отно‑
шений коэффициентов диффузии в треках и матрице 
102 < DТРЕК/DМаТРИЦа < 103. Следовательно, модель 
одностадийного радиокинетического разделения 
не объясняет сверхвысокие (234U/238U > 10) обога‑
щения подземных вод ураном‑234. Моделирова‑
ние поведения урана‑234 для неурановых минера‑
лов, исходящее из вероятностной схемы поведения 

атомов в  кристаллической решетке, также дает 
максимально возможные величины отношений 
234U/238U < 10 [7]. Следует отметить, что после про‑
хождения “волны” выноса урана‑234 подземные 
воды на некоторое время им обедняются, и отно‑
шение 234U/238U становится меньше единицы.

3.2.2. Проверка двухстадийной модели. Для ре‑
ализации двухстадийной модели таяние льда мо‑
делировалось скачкообразным увеличением про‑
ницаемости пор с k = 10–10 до k = 0.01 м/сут, но 
для пленочной влаги коэффициент фильтрации 
сохранялся равным k = 10–8 м/сут. Для подва‑
рианта с  наличием пленочной влаги коэффи‑
циенты диффузии были приняты: а) в  пленоч‑
ной влаге D = 5  ×  10–7  см2/сут для периода оле‑
денения и больше на порядок после потепления;  
б) во льду D = 10–9 см2/сут; в) в матрице и треках 
D = 10–10 см2/сут и 5 × 10–8 см2/сут, соответственно. 
Результаты расчета отношения 234U/238U в поровой 
влаге на выходе из модели для периода после “тая‑
ния” льда приведены на рис. 6.

Двухстадийная модель в  отсутствие пленоч‑
ной влаги дает расчетный рост отношения в под‑
земных водах на выходе из модели 234U/238U > 10,  
но только для нереально высоких отношений ко‑
эффициентов диффузии в минеральной матрице 
и треках на уровне DТРЕК/DМаТРИЦа = 3 × 103. Ис‑
комые ураганные избытки урана‑234, приводя‑
щие к формированию отношений 234U/238U >> 10  
в  талых мерзлотных водах, достигаются только 
при условии наличия этапа диффузии урана-234 
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Рис. 5. Одностадийная модель — варианты расчета 234U/238U на выходе из модели при стационарном потоке поровой 
влаги: а — “матрица + треки”, б — “матрица + треки + микронарушения”; параметр W/R — отношение объема про‑
фильтровавшейся воды к объему зерна; цифры около кривых — отношение DТРЕК/DМаТРИЦа; черная штрих‑пунктирная 
линия — равновесное отношение 234U/238U = 1 (геометрия модели на рис. 4, плотность треков — 0.012 мкм/мкм2, матрица 
зерна гидравлически непроницаема k = 10–10 м/сут, пленочная влага отсутствует).
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в незамерзающую пленочную влагу в период существо-
вания мерзлоты.

Отметим, что извлечение 234U из пород, как пра‑
вило, должно мало влиять на его содержания во 
вмещающих породах в целом, поскольку а) его по‑
тери со временем восполняются образованием из 
238U; б) для одного и того же объема водоносного 
горизонта в скелете породы содержится, как прави‑
ло, минимум в 103 раз больше урана, чем в поровой 
воде. Согласно результатам моделирования, после 
прохождения фронта свежих инфильтрационных 
вод, вытесняющих талые мерзлотные воды (“воз‑
рожденные” по терминологии В.а. Полякова) из‑за 
уменьшения доступности урана‑234 для извлечения 
из вмещающих пород, должен наступать период, ког‑
да отношения 234U/238U в подземных водах должны 
оказываться ниже равновесных. В ряде реально ис‑
следованных обстановок действительно наблюдается 
обеднение подземных вод ураном‑234, когда отноше‑
ние 234U/238U снижается вплоть до 0.3–0.4 [2, 5, 34].

ВЫВОДЫ

1. Модель Чердынцева‑Чалова, предполагаю‑
щая одностадийное радиокинетическое разделение 
изотопов в ряду урана‑238 и обогащение подзем‑
ных вод ураном‑234 только вследствие его преиму‑
щественного выщелачивания из минеральной ма‑
трицы, не может объяснить появления сверхболь‑
ших отношений 234U/238U > 10.

2. Модель В. а. Полякова, предполагающая 
двухстадийный механизм обогащения подземных 

вод ураном‑234, когда имеют место стагнация водо‑
обмена в период существования мерзлоты и резкое 
обогащение талых мерзлотных вод указанным изо‑
топом после восстановления водообмена, в полной 
мере не поддерживается моделированием. Чис‑
ленное моделирование показало, что отношения 
234U/238U > 10 могут быть достигнуты только в слу‑
чае принятия нереально высоких различий в ко‑
эффициентах диффузии родительского и дочерне‑
го изотопов в кристаллической матрице и треках, 
соответственно. 3. Развитие автором двухстадий‑
ной модели на базе предположения о  миграции 
234U в незамерзающую пленочную влагу в период 
существования ММГП и  последующего его бы‑
строго перехода в гравитационную влагу в период 
таяния подземных льдов объясняет возникновение 
ураганных избытков урана‑234 234U/238U >> 10. Та‑
кое обогащение ураном‑234 является временным, 
и, вслед за прохождением фронта вытеснения та‑
лых вод свежими инфильтрационными, избытки 
234U исчезают.

Таким образом, обнаружение сверхбольших 
обогащений в системе урана 234U/238U > 10 позво‑
ляет идентифицировать подземные воды, образо‑
вавшиеся в ходе таяния мерзлоты.

Работа выполнена в  Ресурсном центре “Рент-
генодифракционные методы исследования” На-
учного парка Санкт-Петербургского государ-
ственного университета в  рамках программы ГЗ 
№ АААА-А19-119091190094-6.
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MATHEMATICAL MODELING OF THE EXCESSIVE 234U FORMATION 
IN GROUNDWATER

I. V. Tokareva, #
aScience Park, St. Petersburg State University,

Dekabristov per., 16, V.O., St. Petersburg, 199155 Russia
#E-mail: i.tokarev@spbu.ru

Excess of uranium‑234 in natural water (ratio 234U/234U > 1 in comparison to the equilibrium value as 
1 by activity) correlates with global climate variations, increasing during warm and decreasing during 
cold periods. The hurricane disequilibrium of 234U/234U >> 10 are found in groundwater. Based on 
mathematical models, it is shown that such anomalies are the result of a geologically long stay of aquifers 
in a frozen state in the past and the subsequent melting of ground ice with the formation of “revived” 
water. Non‑freezing film moisture present in permafrost rocks make a decisive contribution to the 
formation of hurricane 234U excess.
Keywords: disequilibrium uranium, climatic variations, permafrost, non-freezing film moisture
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