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Владислав Яковлевич Панченко 
родился 15 сентября 1947  г. в городе 
Барановичи Брестской области (ны-
нешняя Белоруссия). По образованию 
физик. Выпускник МГУ им. М.В. Ло-
моносова, где защитил кандидатскую 
(1975) и докторскую (1990) диссерта-
ции, получил ученое звание профес-
сора (1994). 

2000 г. – член-корреспондент РАН, 
2008 г. – академик РАН, с 2022 г. – ака-
демик-секретарь Отделения нанотех-
нологий и информационных техноло-
гий РАН, вице-президент РАН.

1985 г. – начальник отдела Институ-
та лазерных и информационных тех-
нологий РАН (ИПЛИТ РАН), 1992 г. – 

директор (ИПЛИТ РАН), с 2016 г. по настоящее вре-
мя – научный руководитель ИПЛИТ РАН. 

2006 г. – директор института молекулярной физики 
РНЦ «Курчатовский институт» (параллельно с рабо-
той в ИПЛИТ РАН), с 2021 г. по настоящее время – ви-
це-президент НИЦ «Курчатовский институт».

C 2008 г. по 2023 г. – председатель совета Российского 
фонда фундаментальных исследований. 

Академик В.Я.  Панченко уделяет большое внима-
ние подготовке научных кадров. Среди его учеников 
7 докторов и 11 кандидатов наук. Руководит организо-
ванной им кафедрой Медицинской физики на Физи-
ческом факультете МГУ имени М.В. Ломоносова, где 
разработал и читает курсы лекций по фундаменталь-
ным основам лазерных технологии и медицинской 
физики. 

About the Editor of the Themed Section
Academician Vladislav Panchenko 

of  the  National Research Center 
“Kurchatov Institute”. 

In 2008, Vladislav Panchenko was 
appointed Chairman of the Board of the 
Russian Foundation for Basic Research 
(in 2021, the RFBR was reorganized 
into the Russian Center for Scientific 
Information), which he led until 2023.

Academician Vladislav Panchenko 
pays great attention on bringing up young 
scientists. Among his trainees are seven 
post-docs and eleven docs. He is heading 
Medical Physics Chair of the Lomonosov 
Moscow State University where he 
developed and is delivering a course 
of lectures in basics of laser technologies 
and medical physics.

Vladislav Yakovlevich Panchenko was born on 15, 1947, 
in Baranovichi, Brest region. USSR (currently the Republic 
of Belarus). In 1971, he graduated from Lomonosov 
Moscow State University, where he later earned his 
Candidate's (1975) and Doctoral (1990) Degrees in Physics, 
and achieved the academic title of Professor (1994). 

From 2008, Vladislav Panchenko is a full member 
of the Russian Academy of Sciences, and from 2022, 
he is Academician-Secretary of the Department 
of  Nanotechnologies and Information Technologies 
of RAS and Vice-President of RAS.

Since 1985 he is associated with the research in the RAS 
Institute of the Laser and Information Technologies where 
he currently is Science Director.

From 2006, V.Ya. Panchenko was Director of the Institute 
of Molecular Physics if the Russian Research Center 
“Kurchatov Institute”, from 2021 he is Vice-President 
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при формировании других конкурс-
ных программ Фонда  – молодежных, 
региональных, международных, из-
дательских. В последние 15 лет кон-
курсная политика Фонда изменилась 
в соответствии с тенденциями в науке. 
Наряду с традиционными конкурса-
ми по направлениям классификатора 
(типа «а») стали развиваться програм-
мы по актуальным междисциплинар-
ным тематикам, включая программы 
на стыке естественных и гуманитар-
ных наук. Причем тематики форми-
ровались ведущим научным и экс-
пертным сообществом инициативно 
«сверху» с учетом анализа результатов 
проектов конкурса «а».

За 15 лет было реализовано более 
150 междисциплинарных конкурсных 
программ, поддержано около 5  тыс. 
научных проектов. Тем самым РФФИ 
оперативно реагировал на глобальные 
вызовы, запросы общества и экономи-
ки, приоритеты Стратегии научно-тех-
нологического развития Российской 
Федерации, поручения руководства 
страны, предвосхищал и апробировал 
тематики федеральных научно-тех-
нических программ, научно-образо-
вательных центров мирового уровня, 
поддерживал исследования с исполь-
зованием мегаустановок. В качестве 
примера можно привести масштаб-
ную междисциплинарную программу 
«Фундаментальные проблемы возник-
новения и распространения корона-
вирусных эпидемий». В ней приняли 
участие вирусологи, медики, биоло-
ги, микробиологи, физики, химики, 
психологи, социологи, экономисты, 
специалисты по системному анали-
зу, математическому моделированию 
и искусственному интеллекту. На кон-
курс поступило рекордное количество 
заявок – более 560.

Междисциплинарная тематика все 
активнее проявлялась и в других кон-
курсных программах Фонда. РФФИ 
стал площадкой для ориентации фун-
даментальной науки на решение эко-

Дорогой читатель!

Настоящий выпуск журнала «Вестник РФФИ» осо-
бенный – он не является тематическим, как предыду-
щие, поскольку посвящен 30-летнему юбилею конкурса 
«инициативных проектов фундаментальных научных 
исследований», проводимых во всех областях знаний. 
Это  – самый первый и наиболее известный конкурс 
РФФИ, который получил код «а» и сокращенное назва-
ние – конкурс «а».

В 1993  г., то есть через год после создания РФФИ, 
конкурс «а» был проведен по шести областям знаний: 
(1) математика, механика, информатика; (2) физика, 
астрономия; (3) химия; (4) биология и медицинская на-
ука; (5) науки о земле; (6) гуманитарные и обществен-
ные науки.

С годами количество областей знаний в классификато-
ре конкурса «а» возросло до 16 и стало охватывать прак-
тически все фундаментальные направления естествен-
ных и гуманитарных наук: (07) инфокоммуникацион-
ные технологии и вычислительные системы; (08) фун-
даментальные основы инженерных наук; (09) история, 
археология, антропология и этнология; (10) экономика; 
(11) философия, политология, социология, правоведе-
ние, история науки и техники, науковедение; (12) фило-
логия и искусствоведение; (13) психология, фундамен-
тальные проблемы образования, социальные проблемы 
здоровья и экологии человека; (14) глобальные пробле-
мы и международные отношения; (15) фундаменталь-
ные основы медицинских наук; (16) фундаментальные 
основы сельскохозяйственных наук.

Задачей конкурса «а» была определена поддержка 
проектов фундаментальных научных исследований, 
способствующих получению новых знаний. При этом 
тематики проектов формировались «снизу», то есть 
по инициативе авторов заявок.

Именно на опыте регулярно проводимого конкурса 
«а» формировалась отечественная система грантовой 
поддержки фундаментальной науки – разрабатывались 
требования к конкурсной заявке, критерии эксперти-
зы, формировались экспертные советы, базы экспер-
тов, требования к отчету.

Все годы конкурс «а» оставался самым популярным 
конкурсом РФФИ – количество заявок превышало, 
как правило, 10 тыс. Ежегодно поддержку РФФИ полу-
чали около десяти тысяч научных проектов конкурсов 
«а» (новых и продолжающихся) или порядка 100 тыс. 
научных исследователей.

На первом этапе деятельности РФФИ опыт, получен-
ный при проведении конкурса «а», был использован 

Аннотация тематического блока
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номических и социальных проблем 
регионов России, разработал эффек-
тивные механизмы софинансирова-
ния этих исследований и привлечения 
средств региональных предприятий. 
В совместных конкурсах было задей-
ствовано более 50 регионов, созда-
вались региональные экспертные 
советы, развивались тематические 
направления, являющиеся базовыми 
для научно-образовательных центров 
мирового уровня в данных субъектах 
федерации.

Предметом особой гордости и забо-
ты Фонда стала программа поддержки 
молодых ученых. В Фонде была разра-
ботана модель «сквозных» конкурсов 
по цепочке «студент – аспирант – кан-
дидат наук  – молодой доктор наук». 
Создавались условия для подготовки 
диссертационных работ аспирантов 
и для закрепления перспективных мо-
лодых ученых в российских научных 
организациях. 

Масштабна история и география 
международного сотрудничества Фон-
да, велико количество международных 

партнеров – более 60 из 40 стран, актуальна междис-
циплинарная тематика совместных международных 
конкурсов.

В связи с преобразованием РФФИ в Российский 
центр научной информации (РЦНИ) объявление но-
вых конкурсов РФФИ было завершено в 2021 году. 
Финансирование принятых ранее в РФФИ проектов 
и прием отчетов были продолжены в РЦНИ, который 
продолжил традиции РФФИ в области информаци-
онно-аналитической деятельности, международного 
научно-технического сотрудничества и доступа рос-
сийских ученых к научной информации. В 2023 году 
в РЦНИ состоялся прием заключительных отчетов 
по проектам РФФИ конкурса «а» 2020 года.

Велик вклад конкурса «а» и других конкурсов РФФИ 
в развитие отечественной грантовой системы и всей 
фундаментальной науки. Настоящим выпуском «Вест-
ника РФФИ» мы отдаем должное 30-летней истории 
конкурса «а» и размещаем публикации по результатам 
заключительных отчетов некоторых проектов, реко-
мендованных соответствующими экспертными совета-
ми по естественным наукам. Отрадно отметить, что эти 
проекты имеют междисциплинарную направленность 
и перспективы прикладного использования.

Вице-президент РАН, 
академик В.Я. Панченко

Abstract of the Themed Section
Dear reader!

This issue of RFBR Journal is unique, as 
unlike the previous ones, it is not thematic. 
It is dedicated to the 30th anniversary of 
the Basic Research Program “The  best 
initiative projects of fundamental 
scientific research” conducted in all fields 
of knowledge. It is the very first and 
the most popular Russian Foundation 
for Basic Research (RFBR) program 
codenamed the “A-Program”.

In 1993, i.e. just one year after 
the foundation of the RFBR, the 
“A-Program” was held in six fields of 
knowledge: (1) mathematics, mechanics 
and computer science; (2) physics and 
astronomy; (3) chemistry; (4) biology 
and medical science; (5) Earth sciences; 
(6) humanities and social sciences.

Over the years, the number of fields of 
knowledge in the “A-Program” classifier 

has increased to 16, covering almost all fundamental areas 
of natural sciences and humanities: (07) information and 
communication technologies and computing systems; 
(08) fundamentals of engineering sciences; (09) history, 
archaeology, anthropology and ethnology; (10) economics; 
(11) philosophy, political science, sociology, law, history of 
science and technology, science studies; (12) philology and 
art history; (13)  psychology, fundamentals of education, 
social issues of human health and ecology; (14) global 
problems and international relations; (15) fundamentals of 
medical sciences; (16) fundamentals of agricultural sciences.

The main task of the “A-Program” was to support 
fundamental scientific research projects vital to acquiring 
new knowledge of critical importance. At the same time, 
topics for the projects were formed on the “bottom-to-top” 
basis, i.e. by the very initiators of calls for proposals.

Based on the experience gained by the regularly held 
“A-Program” the domestic system of grant support 
for fundamental science was created. Subsequently, 
the requirements for calls for proposals, expertise criteria 
and project reports were developed; expert councils and 
expert databases formed.
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scientific organizations. Scientific 
mentoring was supported. Worth 
mentioning are joint competitive 
programs with the “Talent and Success” 
Educational Foundation, University of 
Science and Technology “Sirius”, and 
especially, JSC “Russian Railways”, where 
participants of completed projects took 
a chance to conduct further applied 
scientific research under the JSC “Russian 
Railways” support.

Astonishing is history of the RFBR’s 
international cooperation, as well as its 
geography and the number of international 
partners – more than 60 ones from over 40 
countries of the world.

In accordance with the Decree of the 
Government of the Russian Federation as 
of December 31, 2020, No. 3710-p, and due 
to the transformation of the RFBR into the 
Russian Centre for Science Information 
(RCSI), the announcement of new RFBR 
competitive programs was completed in 
2021. The RCSI continued funding and 
receiving reports on the RFBR supported 
projects, thus upholding the RFBR 
traditions in the field of information and 
analytical activities, international scientific 
and technical cooperation and granting 
access of Russian scientists to scientific 
information. In 2023, the RCSI received 
the final reports of the “A-Program 2020” 
RFBR grants.

The “A-Program” and other RFBR 
programs have contributed greatly to 
the  development of the national grant 
system and the entire fundamental 
science. With this issue of RFBR Journal, 
we pay tribute to the 30-year history of 
the “A-Program” and publish papers 
based on the results of the final reports 
of some projects recommended by the 
relevant natural science expert councils. 
It  is gratifying to note  – these projects 
have an interdisciplinary focus and 
prospects for the practical application.

Vice-President 
of the Russian Academy of Sciences

RAS academician Vladislav Panchenko

Over all these years, the “A-Program” remained the most 
popular in the RFBR – every year the number of proposals, 
as a rule, exceeded 10 000.

At the first stages of the RFBR activity, the experience 
gained by the “A-Program” was used for creating other RFBR 
competitive programs  – youth, regional, international, 
publishing. Over the last 15 years, the Foundation's 
competition policy has changed in accordance with latest 
trends in science. Along with traditional “A-type” programs 
listed in the classifier, programs on interdisciplinary topics 
began to develop, including ones at the intersection of 
natural sciences and humanities. Moreover, themes were 
picked-up by the scientific expert community on the “top-
to-bottom” basis, taking into account the analysis of results 
of the “A-Program” supported projects.

Over 15 years, more than 150 interdisciplinary competitive 
programs were implemented and about 5 thousand scientific 
projects supported. Thus, the RFBR was promptly responding 
to global challenges, demands of society and economy, 
priorities of the Strategy of Scientific and Technological 
Development of the Russian Federation, instructions of 
the country’s leadership. The Foundation anticipated and 
tested themes of federal scientific and technical programs, 
world-class scientific and educational centers, supported 
research on mega-installations. As an example, a large-
scale interdisciplinary program “Fundamental problems of 
the emergence and spread of coronavirus epidemics” can be 
named. Virologists, physicians, biologists, microbiologists, 
physicists, chemists, psychologists, sociologists, economists, 
specialists in system analysis, mathematical modeling and 
artificial intelligence took part in it. The competition received 
a record number of proposals – more than 560.

Interdisciplinary topics have been steadily increasing 
in other competitive programs of the Foundation. Thus, 
the RFBR has become a platform for focusing fundamental 
science on solving economic and social problems of 
the  regions of the Russian Federation; it has developed 
effective mechanisms for co-financing these studies and 
attracting funds from regional enterprises. More than 60 
regions have been involved in joint competitive programs, 
regional expert councils created, thematic fields developed 
for the world-class scientific and educational centers in 
these regions.

The Foundation’s special pride and concern was 
the  program of support for young scientists. The RFBR 
has developed a model of “end-to-end” programs along 
the chain “student  – graduate student  – Candidate of 
Sciences  – young Doctor of Sciences”. Conditions were 
created for forming theses for graduate students and for 
consolidating promising young scientists within Russian 
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не. Процессы и механизмы переноса загрязняющих 
веществ на участках складирования коммунальных 
отходов являются предметом интенсивных научных 
исследований и практических разработок практиче-
ски во всех странах. Однако, несмотря на значитель-
ные достижения в этой области, остается нерешенным 
ряд вопросов, в том числе касающихся длительности 
влияния свалок и полигонов ТКО на подземную ги-
дросферу.

При проведении исследований в рамках проекта 
РФФИ нами были изучены различные аспекты дан-
ной проблемы с целью уточнения существующих 
представлений о процессах и механизмах переноса 
загрязняющих веществ в свалочном теле; интенсив-
ности и масштабов поступления загрязняющих ве-
ществ в подземные воды на протяжении «жизненного 
цикла» ряда полигонов ТКО; методологии проведения 
ситуационного мониторинга на территории располо-
жения свалок и полигонов ТКО в период эксплуатации 

Введение

Интенсивная урбанизация населе-
ния в мире привела к постоянно уве-
личивающемуся количеству твердых 
коммунальных отходов (ТКО) и росту 
масштабов экологических проблем, 
связанных с данным обстоятель-
ством. В соответствии с Федеральным 
законом №89  «Об отходах производ-
ства и потребления» и утвержденным 
30 апреля 2012 г. президентом Россий-
ской Федерации документом «Основы 
государственной политики в области 
экологического развития Российской 
Федерации на период до 2030  года» 
экологически безопасное обраще-
ние с отходами отнесено к одной 
из важнейших проблем в нашей стра-

Долгосрочное влияние полигонов твердых коммунальных 
отходов на трансформацию химического состава 

подземных вод*
И.В. Галицкая, И.А. Костикова, И.А. Позднякова, В.С. Путилина, Т.И. Юганова

Рассмотрен комплексный подход к оценке влияния полигонов твердых коммунальных отходов (ТКО) на трансформацию 
химического состава подземных вод. Приведены примеры исследования закономерностей перехода загрязняющих 
веществ в фильтрат, а также изменения интенсивности и масштабов их поступления в подземные воды в зависимости 
от этапов разложения органического вещества в свалочном теле полигона ТКО, рассмотрены особенности изменения 
гидрогеохимической ситуации в пострекультивационный период. Проведена эколого-геохимическая оценка состояния 
и роли отложений зоны аэрации как вторичного источника загрязнения подземных вод на участках расположения 
полигонов ТКО в Московском регионе. Приводится пример прогноза миграции загрязнения в свалочном теле и подземных 
водах при помощи численного моделирования процессов влаго- и массопереноса в зоне аэрации и геофильтрации 
и геомиграции подземных вод, выполненный для полигона ТКО «Дубна Правобережная».

Ключевые слова: свалочное тело, процессы деградации, загрязняющие вещества, зона аэрации, подземные воды, 
миграция, моделирование.

*Работа выполнена при финансовой поддержке РФФИ (проект №20-05-00574).
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полигона и после его закрытия и/или рекультивации; 
а также долгосрочного прогноза изменения гидрогео-
химической обстановки на территории расположения 
свалок и полигонов ТКО. 

В данной статье основное внимание сосредоточено 
на рассмотрении результатов: 

 — изучения особенностей перехода загрязняющих 
веществ в фильтрат в зависимости от стадии 
разложения свалочного тела и их миграции в во-
доносных горизонтах на тестовых участках; 

 — эколого-геохимической оценки состояния от-
ложений зоны аэрации и изучения их роли как 
вторичного источника загрязнения подземных 
вод на участках расположения полигонов ТКО 
в Московском регионе; 

 — прогноза миграции загрязнения в свалочном 
теле и подземных водах при помощи численного 
моделирования процессов влаго- и массоперено-
са в зоне аэрации и геофильтрации и геомигра-
ции подземных вод, выполненного для полигона 
ТКО «Дубна Правобережная».

 Исследование особенностей перехода 
загрязняющих веществ в фильтрат в зависимости 
от стадии разложения свалочного тела 
и их миграции в водоносных горизонтах 

На основании анализа результатов изучения ряда 
полигонов ТКО в Московском регионе в качестве ос-
новных тестовых участков выбраны полигоны, разли-
чающиеся по геолого-гидрогеологическим и гидрогео-
химическим условиям, размеру занимаемой площади, 
специфики складируемых отложений, периоду функ-
ционирования (предрекультивационный и послере-
культивационный) – «Дубна Правобережная» и «Щер-
бинка». 

Сложность анализа состояния свалочного тела за-
ключалась в том, что достоверное определение стадии 
разложения требует информации о целом ряде показа-
телей: Eh, pH, ХПК, БПК, кислотности, щелочности, со-
держании летучих жирных кислот (карбоновые кисло-
ты: уксусная, пропионовая, масляная), целлюлозы, лиг-
нина, биохимического метанового потенциала; составе 
и содержании биогаза, микрофлоре – ацетогенных, 
сульфатредуцирующих и метаногенных бактериях. На 
рассматриваемых участках определялся очень ограни-
ченный набор показателей, в связи с чем использова-
лись вспомогательные данные и ориентировочные по-
казатели.

Для прогноза изменения химического состава под-
земных вод на участках расположения свалок и по-
лигонов ТКО большое значение имеет изучение со-
временного состояния подземных вод, расположения 
окислительно-восстановительных зон (зоны восста-

новления нитрата, марганца, железа, 
сульфата и метаногенеза) в водонос-
ных горизонтах и эпигнозная оценка 
их формирования. Однако в настоя-
щее время при проведении инженер-
но-экологических изысканий важ-
ность получения всех необходимых 
для этого показателей и компонентов 
в большинстве случаев не учитыва-
ется. На примере полигона «Дубна 
Правобережная» представлен под-
ход к оценке состояния свалочного 
тела и подземных вод в условиях де-
фицита информации о показателях, 
необходимых для характеристики 
окислительно-восстановительных 
условий.

При рассмотрении особенностей 
миграции загрязняющих веществ 
в подземных водах основное вни-
мание уделялось соединениям азота 
и металлам.

 Полигон ТКО «Дубна 
Правобережная»
На полигоне ТКО «Дубна Правобе-

режная» оценка состояния свалочного 
тела проводилась на основании ана-
лиза значений pH, ХПК и содержания 
растворенного кислорода в техноген-
ных водах из дренажной канавы, ха-
рактеризующих поступающий из сва-
лочного тела фильтрат. Прежде всего, 
следует остановиться на трактовке 
аэробных и анаэробных условий. По 
мнению [1], аэробные условия опреде-
ляются концентрациями свободного 
кислорода, превышающими 1.0 мг/дм3, 
а в фильтрате содержание раство-
ренного кислорода не превышало 
0.1 мгО2/дм3, то есть на момент иссле-
дования для свалочного тела были ха-
рактерны анаэробные условия.

Высокое значение ХПК 
(2 780 мгO2/дм3) в техногенных водах 
также указывает на наличие анаэроб-
ных условий. Согласно [2], значения 
ХПК от 500 до 60 000 мгО2/дм3 харак-
терны для анаэробных условий в ста-
дии ацетогенеза. Однако в [3] началь-
ную стадию фазы активного метаноге-
неза соотносят с предельными значе-
ниями от 500 до 4 500 мгО2/дм3. На ос-
новании изучения содержания рас-
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—  с внешней стороны от дренажной канавы:
 Mn20.5 Ni2.8 Ф2.7 Fe1.4 Cl> 1.4 − по ПДКв, 
  Ф270 Mn205 (NO2)61.5 Cu13 Zn7.7 Ni5.7 Cl>5 Fe4.2 Sr1.9 (SO4)1.6 
Cr1.3 НП1.2 − по ПДКрх;

— на расстоянии более 200 м:
 Ф16 Zn2.6 Cr1.2 – по ПДКв. 
Превышения ПДКрх не выявлены.
На основании критериев выделения окислитель-

но-восстановительных зон был сделан вывод, что 
по критерию содержания кислорода (>1  мг/дм3) [1] 
подземные воды на всех опробованных участках нахо-
дились в аэробных условиях. Ориентировочные значе-
ния Eh, определенные на основании анализа природ-
ных эмпирических зависимостей [4], составляли в во-
дах из скважины под свалочным телом – 150–350 мВ, 
из скважины за дренажной канавой – 210–400  мВ, 
из колодца – 220–450 мВ. Как видно, разброс значений 
достаточно велик, но важно отметить, что значение Eh 
во всех случаях положительно.

Содержание растворенного кислорода в подзем-
ных водах увеличивалось при удалении от полигона 
ТКО от 3.1 до 6.1 мгО2/дм3, соответственно увеличи-
ваются и рассчитанные значения окислительно-вос-
становительного потенциала. В отличие от этого ве-
личина ХПК при удалении от полигона уменьшается 
от 766 до 16 мгО2/дм3, что свидетельствует о снижении 
содержания в подземных водах органического веще-
ства.

На основании анализа распределения химических 
элементов в подземных водах можно сделать следую-
щие выводы. 

В рассматриваемый период из свалочного тела 
с фильтратом поступает целый ряд тяжелых металлов. 
Количественно концентрацию металлов в фильтрате 
можно выразить следующей ассоциацией: 

Sr0.4 Fe0.1 (Cd, Zn, Ni, Mn)0.01 Pb0.006 Cu0.001,
где цифра в нижнем индексе – концентрация элемента 
в мг/дм3.

Как отмечалось выше, концентрации тяжелых ме-
таллов (ТМ), поступающих в подземные воды, превы-
шают установленные нормативы, в ряде случаев доста-
точно существенно.

В [5] было показано, что наиболее опасные стадии 
«жизненного цикла» свалочного тела в отношении 
миграции ТМ в подземные воды – фазы аэробного 
окисления и анаэробного окисления в фазе ацетоге-
неза, в течение которых происходит образование кар-
боновых кислот и снижение рН, что обусловливает 
активное растворение металлов и образование ком-
плексных соединений с органической материей. Ин-
тенсивность миграции металлов в фильтрате за время 
«жизни» свалки изменяется по экспоненте и уменьша-
ется на два порядка от фазы ацетогенеза до гумусовой 
фазы, но всё же продолжается.

творенного кислорода, значения ХПК, 
результатов газогеохимической съем-
ки, расчетных значений Eh в филь-
трате установлено, что на момент 
исследования свалочное тело находи-
лось в анаэробных условиях, на одних 
участках – в фазе ацетогенеза, на дру-
гих – в фазе активного метаногенеза.

При анализе фильтрата как источ-
ника опасности загрязнения подзем-
ных вод, а также в дальнейшем за-
грязненности подземных вод, приме-
нялись ПДК в воде водных объектов 
хозяйственно-питьевого и культур-
но-бытового водопользования (ПДКв) 
по СанПиН 1.2.3685-21. Кроме того, 
так как реки в районе расположения 
полигона имеют рыбохозяйственное 
значение, для оценки потенциальной 
опасности их загрязнения также про-
водилось сравнение с ПДК в водах во-
дных объектов рыбохозяйственного 
значения (ПДКрх). 

Ассоциации загрязняющих веществ 
в техногенных водах имеют следую-
щий вид1:

 Cd210 НП84 Mn5.7 Ni5.5 Pb2.8 Cl> 1.4 Ф1.1 – 
по ПДКв, 
 Ф1110  НП168  Mn57  Cu64  Cd21  Zn11  Ni11 
Fe2.7 Sr2.2 (NO2)1.5 Cr1.2 – по ПДКрх.
Оценка состояния подземных вод 

проводилась на основании анали-
за проб, отобранных под свалочным 
телом, с внешней стороны от дре-
нажной канавы, а также из колодца 
на расстоянии более 200 м к юго-вос-
току от полигона. Поступление 
с фильтратом целого ряда веществ 
в подземные воды привело к их зна-
чительному загрязнению, особенно 
в сравнении с нормативами для во-
дных объектов рыбохозяйственного 
значения.

Ассоциации загрязняющих веществ 
имели следующий вид: 
— под свалочным телом:

 НП6.6 Cr2.0 Ni1.7 Cl> 1.4 – по ПДКв,
  Ф82 НП13.2 Mn9.5 (NO2)9.0 Zn6.3 Cl> 5 Cr5.0     
 Fe3.9 Ni3.4 Sr1.3 – по ПДКрх;

1 В ассоциации загрязняющих веществ: Ф – фенолы, 
НП – нефтепродукты, цифра справа от наименова-
ния элемента – коэффициент концентрации, равный 
отношению концентрации загрязняющего вещества 
в воде к ПДКв или ПДКрх.
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В фазе ацетогенеза в восстановительных условиях 
в свалочном теле многие металлы находятся в раство-
ренном состоянии. Подвижность ТМ и опасность их 
выхода из свалочного тела частично зависят от ком-
плексообразующей способности органической материи 
(в основном гумусовых веществ) и сульфидов в свалоч-
ных отходах. Гуминовые и фульвокислоты могут увели-
чивать растворимость и подвижность ТМ в свалочном 
теле за счет формирования растворимых комплексов 
при подкислении фильтрата. Однако значительная 
доля таких ТМ, как Cd, Ni, Zn, Cu, Pb, Cr, может быть 
связана с коллоидными фракциями гумусового веще-
ства, в первую очередь с размером от 0.001 до 0.01 мкм 
[6–8]. Минерализация свалочного фильтрата суще-
ственно влияет на формирование и подвижность рас-
творимых комплексов металлов, способствуя их коагу-
ляции и оседанию на поверхности твердой фазы.

В метаногенной фазе образуется большое количе-
ство твердого гумусового вещества, которое устойчи-
во в течение длительного периода времени и является 
прекрасным адсорбентом. Количество твердой фазы 
гумусовых веществ (ГВ) на несколько порядков пре-
вышает растворенную форму, и в этом случае можно 
предположить, что металлы в значительной степени 
связаны в неподвижной фракции ГВ.

Наибольшее сродство к органическому веществу ха-
рактерно для меди, ее адсорбция составляет до 54.43% 
от общего количества металлов, адсорбированных ГВ, 
тогда как для Zn это 20.84%, Ni – 13.8%, Co – 7.61%, 
Mn – 4.32% [5]. По-видимому, этим объясняется наи-
более низкое содержание меди и более высокое содер-
жание никеля, цинка, марганца в фильтрате рассма-
триваемого полигона. 

Так как на момент изучения разложение отходов 
переходило в фазу активного метаногенеза, можно 
предположить, что наиболее интенсивный выход ТМ 
из свалочного тела уже произошел и в рассматривае-
мый период наблюдался процесс затухания. 

Сложность выводов о состоянии железа в подзем-
ных водах обусловлена отсутствием точной информа-
ции о величинах Eh и миграционных формах железа, 
в особенности его комплексах с органическими ве-
ществами гумусового ряда  – фульво- и гуминовыми 
кислотами. На основании соотношения pH и рассчи-
танных значений Eh можно предположить, что в под-
земных водах на участке полигона железо может на-
ходиться преимущественно в форме Fe2+ (так как Eh 
в основном меньше 250 мВ). 

В грунтовых водах на расстоянии 200 м железо при-
сутствует в форме Fe3+ (Eh>250 мВ). Возможно, на на-
чальных этапах функционирования полигона железо, 
поступающее с фильтратом в подземные воды, осаж-
далось на окислительном барьере в виде гидроксидов. 
Гидроксиды железа и марганца имеют сильно разви-

тую поверхность и являются прекрас-
ным сорбентом для многих металлов, 
тем самым снижают их подвижность. 
Железо в различных формах может 
быть основным регулятором процес-
сов адсорбции  –  осаждения и таким 
образом ограничивать протяжен-
ность анаэробной части шлейфа 
фильтрата. В дальнейшем, при разви-
тии более восстановительных усло-
вий, ранее осажденное железо могло 
восстанавливаться и сорбированные 
на свежеосажденном гидроксиде же-
леза ТМ могли переходить в подзем-
ные воды.

Таким образом, потенциально воз-
можны следующие пути поступления 
ТМ в подземные воды: 1 – со свалоч-
ным фильтратом, 2 – при восстанов-
лении ранее осажденных гидроксидов 
железа и переходе сорбированных 
на них металлов в подземные воды.

Соединения азота. При проведении 
инженерно-экологических изысканий 
содержание иона аммония в подзем-
ных водах не определялось, по дан-
ным инженерно-геологических изы-
сканий, в техногенных и подземных 
водах на участке расположения по-
лигона концентрации иона аммония 
и нитратов составляли соответствен-
но 18.8–23.1  и 7.2–8.8  мг/дм3, то есть 
состав вод был преимущественно ам-
монийным. Преимущественно аммо-
нийный состав подтверждается и рас-
четами величины Eh. По данным [4], 
в околонейтральных подземных во-
дах при Eh менее 200 мВ преобладает 
NH4

+, а при бо́льших – NO3
-. В скважи-

не за дренажной канавой преобладает 
нитрат-ион, и можно предположить, 
что на этом участке существенное уве-
личение концентрации нитрат-иона 
происходит в результате процесса ни-
трификации аммония, поступающего 
с фильтратом. 

Результаты оценки состояния сва-
лочного тела и подземных вод на по-
лигоне ТКО «Дубна Правобережная» 
наглядно показывали важность опре-
деления более полного и представи-
тельного перечня показателей и ком-
понентов для обоснованных выводов 
о сложившейся ситуации. 
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В водоносных горизонтах на участках, прилегающих 
к полигону в направлении движения потока подзем-
ных вод, были зафиксированы сложные разнонаправ-
ленные процессы, приводящие к значительной измен-
чивости окислительно-восстановительной обстановки 
с колебаниями в сторону как более окислительных, 
так и более восстановительных условий. Это связано 
с уменьшением объема поступающего в подземные 
воды фильтрата, содержания в нем органических ве-
ществ и более существенным влиянием состава вод, 
поступающих в водоносные горизонты при перетека-
нии или по потоку с незагрязненных участков.

В поведении большинства компонентов (хлорид-ио-
на, натрия, нитрат-иона и др.) после закрытия полигона 
прослеживалась тенденция уменьшения их концентра-
ции. Рассматривая закономерности изменения хими-
ческого состава подземных вод после рекультивации, 
следует особо остановиться на таких компонентах, как 
железо и марганец. Наряду с общим снижением уровня 
загрязнения подземных вод на ряде участков отмеча-
лось увеличение концентрации железа, марганца и неко-
торых металлов. Вряд ли данное обстоятельство могло 
быть связано с увеличением их поступления из свалоч-
ного тела, так как исследования отложений свалочных 
тел на участках захоронения ТКО показали, что ско-
рость выщелачивания металлов из отходов от ранних 
стадий деградации до стадии образования метана экс-
поненциально снижается с течением времени. Поэтому 
риск поступления металлов в подземные воды после 
прекращения эксплуатации полигона ТКО минимален. 

По-видимому, изменение концентрации в подземных 
водах данных компонентов в значительной степени 
определялось сменой окислительно-восстановитель-
ных зон в водоносных горизонтах вокруг полигона. На 
рассматриваемых участках уже произошло изменение 
зоны восстановления нитрата, наиболее энергетически 
выгодным стало развитие зон восстановления марган-
ца, затем железа (данные зоны могли частично пере-
крываться). При восстановлении гидроксидов железа 
и марганца (в основном ранее осажденных на окисли-
тельном барьере) сорбированные металлы, такие как 
никель, кобальт и ряд других, переходили в подземные 
воды, увеличивая их загрязнение. Данный вывод в оче-
редной раз подтвердил важность исследования депо-
нирующих сред вокруг полигонов ТКО как вторичных 
источников загрязнения подземных вод.

 Эколого-геохимическая оценка состояния отложений 
зоны аэрации и изучение их роли как вторичного 
источника загрязнения подземных вод на участках 
расположения полигонов ТКО в Московском регионе

Для исследований был выбран ряд полигонов ТКО 
в Московском регионе, отличающихся размером пло-

Полигон ТКО «Щербинка»
На полигоне ТКО «Щербинка» со-

стояние свалочного тела исследова-
лось на основании химического ана-
лиза вод техногенного водоносного 
горизонта из скважин, пробуренных 
в теле полигона. Во́ды техногенного 
горизонта характеризовались высо-
кими концентрациями хлорид-иона, 
натрия, аммония, нитрат-иона, желе-
за, марганца, ряда тяжелых металлов 
в отдельные периоды, и следует от-
метить, что диапазон изменения кон-
центраций был весьма значителен. 
Для определения стадии разложения 
свалочного тела был использован та-
кой ориентировочный показатель как 
отношение БПК5/ХПК. На основании 
изучения динамики изменения со-
стояния свалочного тела установле-
но, что спустя 20 лет после закрытия 
полигона свалочное тело находилось 
в стадии стабильного метаногенеза, 
что подтверждается низким отноше-
нием БПК5/ХПК (0.01). На метаноген-
ной стадии существенно снизилось 
содержание в фильтрате органических 
веществ, железа, марганца, цинка, маг-
ния и ряда других загрязняющих ве-
ществ. 

Особый интерес представляла ми-
грация соединений азота, особенно 
аммонийного азота. В фильтрате были 
обнаружены значительные количества 
аммонийного азота как преобладаю-
щей формы. Высокие концентрации 
аммонийного азота в фильтрате рядом 
авторов [9] объясняются процесса-
ми биодеструкции легкоразлагаемых 
фракций ТКО с образованием жир-
ных кислот, аминокислот, глицерина, 
полисахаридов, аммиака. Неорганиче-
ские формы аммонийного азота мог-
ли также образоваться в результате 
восстановления нитратов, поступив-
ших на полигон, а также ферментации 
органических веществ, в основном 
протеинов. Низкое содержание ни-
тритного азота в отходах с продол-
жительностью депонирования более 
30 лет свидетельствует о стабилизации 
биохимических процессов разложения 
отходов и завершении процессов де-
нитрификации.
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щади участка захоронения отходов: малые – до 5.0 га, 
средние – 5–12  га, крупные – 50–110  га. При оценке 
опасности загрязнения отложений на участках рас-
положения данных полигонов были собраны и проа-
нализированы материалы инженерно-геологических 
и инженерно-экологических исследований, проведен-
ных различными организациями. В ходе изысканий 
в отложениях были определены содержания валовых 
форм химических элементов I–III классов опасности. 
Более широкий перечень химических элементов опре-
делялся только на крупных полигонах. Подвижные 
формы элементов определялись в редких случаях. 

Оценка уровня химического загрязнения отложений 
как индикатора неблагоприятного воздействия на здо-
ровье населения проводилась по показателям для почв, 
разработанным при сопряженных геохимических и ге-
огигиенических исследованиях: коэффициенту концен-
трации (Kc), суммарному показателю загрязнения (Zc). 
Для выяснения влияния различных фоновых содержа-
ний загрязняющих веществ на величину Zc и структуру 
геохимических ассоциаций проведен сравнительный 
анализ различных подходов к выбору фоновых (репер-
ных) концентраций веществ. В качестве фоновых зна-
чений были использованы: 1) нормативные значения 
для средней полосы России для дерново-подзолистых 
песчаных и супесчаных почв по СП 11-102-97 (регио-
нальный фон); 2) базисные фоновые значения районов 
конкретных полигонов (локальный фон); 3)  кларки 
почв [10]. Кроме того, оценивалось превышение кон-
центрации компонента по отношению к ПДК (ОДК). 

Результаты оценки загрязнения отложений по отно-
шению к различным значениям представлены в виде 
геохимических ассоциаций, где индекс справа от сим-
вола химического элемента – величина коэффициента 
концентрации Кс, равного отношению концентрации 
элемента к фону. 

Полученные данные позволили установить уровень 
полиметаллического загрязнения отложений зоны аэ-
рации на рассматриваемых участках и определить ос-
новные геохимические ассоциации загрязняющих ме-
таллов и металлоидов, полученные с использованием 
различных реперных показателей. Сравнение исполь-
зования различных фоновых параметров (региональ-
ных и базисных) при оценке уровня загрязнения от-
ложений показало, что величина Zc и, соответственно, 
категория загрязнения существенно зависят от выбора 
фоновых концентраций. Кроме того, происходит изме-
нение структуры геохимической ассоциации, отража-
ющей уровень аномальности химических элементов. 
Отмечается существенная разница в уровне загрязне-
ния почв при использовании кларков элементов в по-
чвах, региональных и локальных фоновых содержаний. 

В качестве примера в таблице 1 представлены гео-
химические ассоциации в поверхностном слое почв 

на участках максимального загряз-
нения на полигонах ТКО: малые – 
«Ядрово», «Дубна Правобережная»; 
средние – «Каурцево», «Часцы», 
«Вальцево»; крупные – «Кучино», «Ти-
мохово». 

Как показали результаты изучения 
уровня загрязненности отложений, 
наиболее опасный источник вторич-
ного загрязнения подземных вод – по-
лигон ТКО «Кучино», где была отме-
чена очень высокая степень опасности 
вследствие высокого содержания хро-
ма.

Для моделирования влаго- и массо-
переноса в зоне аэрации был выбран 
полигон ТКО «Кучино», а в качестве 
загрязняющего вещества – хром. 

Предполагалось, что: 
профиль загрязнения формируется 

за счет инфильтрации ионов хрома 
в период функционирования полиго-
на (50 лет); 

после рекультивации полигона 
в дальнейшем загрязнение не посту-
пает и начинается процесс очищения 
зоны аэрации.

Общее время моделирования соста-
вило 100 лет.

Интенсивность инфильтрации при-
нималась постоянной  – 100  мм/год, 
что соответствует среднемноголет-
нему значению. Концентрация ионов 
хрома в инфильтрационном питании 
принималась постоянной и равной 
содержанию хрома в пробе с макси-
мальным из зафиксированных значе-
ний – 250 мг/л.

Профиль двухслойный. В верхней 
части песчаные отложения мощно-
стью 6 м с коэффициентом фильтра-
ции 10 м/сут, в нижней части суглин-
ки мощностью 3 м с коэффициентом 
фильтрации 0.0005  м/сут. Глубина 
до уровня грунтовых вод – 5 м.

Расчеты проводились в несколько 
этапов при помощи программного 
комплекса WHI UnSat Suite Plus, вер-
сия 2.2.0.2, разработанного в Waterloo 
Hydrogeologic Institute в 2002 г.

Формирование профиля загряз-
нения и последующая очистка не-
насыщенной зоны моделировались 
по модели VS2DT [11]. Значения па-
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сятками лет. Концентрации, близкие к концентрации 
на входящей границе (250 мг/л), формируются в при-
поверхностном слое, достигая глубины 1.5  м только 
через 50 лет. С такими же скоростями происходит очи-
щение загрязненного профиля. Через 50 лет на некото-
рых глубинах сохраняются концентрации, составляю-
щие более половины от исходного загрязнения.

Для оценки опасности зоны аэрации как вторично-
го источника загрязнения подземных вод перспектив-
ным является подход, заключающийся в моделирова-
ние влаго- и массопереноса (прогноз концентраций, 
поступающих на уровень грунтовых вод в заданные 
периоды времени, и в разрезе зоны аэрации). Слож-
ность в применении данного метода заключается 
в основном в параметрическом обеспечении, а имен-
но в определении параметров сорбции. При приме-
нении лабораторных методов величины параметров 
сорбции, как правило, очень завышены. Кроме того, 
на участках расположения полигонов ТКО значитель-
ную роль играет органическое вещество, в связи с чем 

раметров дисперсии, молекулярной 
диффузии и плотности скелета сухой 
породы взяты для всех типов отложе-
ний по умолчанию из базы данных, 
входящей в состав UnSat Suite Plus. 
Коэффициент распределения при-
нят для верхнего слоя 2, для нижнего 
слоя 7. Результаты расчета концентра-
ции хрома в зоне аэрации для перио-
дов формирования загрязнения и пе-
риода очищения приведены на рис. 1.

При моделировании массопереноса 
в зоне аэрации принимались отно-
сительно высокая фильтрационная 
проницаемость отложений (10 м/сут) 
и низкие значения Kd (2  мл/г). При 
этом результаты моделирования по-
казывают процесс распространения 
загрязнения как медленный, время 
протекания которого измеряется де-

Таблица 1. Геохимические ассоциации в поверхностном слое почв на участках максимального за-
грязнения

Геохимическая ассоциация Zc

Полигон ТКО «Ядрово»
Cd2.2 As1.5

* 2.6
Hg6.5-7.0

** 6.5–7.0

Полигон ТКО «Дубна Правобережная»

Cu41.3 Zn10.5 Cd10.3 Hg4.7 Ni1.7 Pb1.4
* 64.9

Hg47Cu31 Zn9.5 Cd2.5 Pb2.2 Ni1.3
*** 88.3

Полигон ТКО «Каурцево»
Cd6.6 Pb4.3-4.5 Zn2.7-2.8 Cu2.3-2.5

* 12.8–16.1
Zn11.3-11.5 Cu7.2-7.8 Hg5.8 Pb4.1-4.3 Ni3.6-3.9 As1.9-3.9 Cd2.5-2.6

** 30.7–33.3
Hg6.9 Pb6.4-6.7 Zn2.4-2.6 Cu1.7-1.8 Cd1.6

*** 15.1–15.6
Полигон ТКО «Часцы»

Cd4.8-6.5 Pb2.4-4.5 Cu2.4-4.2 Zn1.9-2.9
* 15.8

Zn8.7-16.5 Cu7.5-13.2 Ni1.9-6.4 Pb3.1-5.8 As1.4-5.5 Cd2.1-2.8 Mn2.1-2.7 Hg1.8-2.5
** 26.1–39.5

Hg4.8-9.5 Pb3.6-6.7 Zn1.4-2.6 Cu1.8-3.2 Cd1.2-1.6
*** 9.7–16.0

Полигон ТКО «Вальцево»
Pb4.6 Cu3.8 Cd1.8

* 8.2
Pb6.9 Hg6.8 Cu2.9

*** 14.6
Полигон ТКО «Кучино»

Cd76.7 Cu12.1 Zn5.6 Hg4.9 As3.1 Pb2.8
* 100.2

Cd92 Cu16.7 Bi12.3 Hg10.7 Cr9.8 Zn8.6 W4.4 Mo2.5 Ni2.4 As2.1 Pb1.9 Sb1.3 Ba1.3
** 153.9

Hg160 Pb12.4 Cu4.4 Zn1.8 As1.3
*** 175.9

Полигон ТКО «Тимохово»
Pb13.6 Cu2.5

* 15.1
Pb35.7 Cu10.1 Zn2.4 Ni1.4 Hg1.1

** 46.6
Pb20.4 Cu1.9 Hg1.8

*** 22.1

Примечание. * – Отношение содержания элемента к региональному фону; ** – отношение содержания элемента к ло-
кальному фону; *** – отношение содержания элемента к кларку почв.
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необходимо знать параметры сорбции комплексных 
соединений металлов с органическим веществом.

 Оценка влияния полигона ТКО в г. Дубне 
на загрязнение подземных вод методами 
численного моделирования переноса 
загрязняющих веществ в свалочном теле 
и подземных водах

Влияние свалочного тела на подземные воды заклю-
чается в том, что оно долгие годы может поставлять 
в подземные воды под свалкой загрязняющие веще-
ства вместе с фильтратом. Фильтрат – влага, образую-
щаяся при просачивании атмосферных осадков через 
толщу отходов и стекающая на уровень подземных 
вод под свалочным телом. Загрязняющие вещества по-
ступают во влагу (фильтрат) из отходов в результате 
простых реакций растворения или сложных биохи-
мических процессов разложения компонентов отхо-
дов. Фильтрат, содержащий загрязняющие вещества, 
поступает на уровень подземных вод под свалочным 
телом в результате гравитационного стекания, где 

происходит разбавление фильтрата 
чистыми подземными водами, посту-
пающими с соседних участков. Далее 
загрязняющие вещества переносятся 
потоком подземных вод в направле-
нии их движения.

Степень влияния полигона ТКО 
на загрязнение подземных вод опре-
деляется количеством фильтрата, кон-
центрацией загрязняющих веществ 
в нем, степенью разбавления чисты-
ми подземными водами, скоростью 
и дальностью переноса загрязняющих 
веществ с потоком подземных вод.

Оценка влияния полигона ТКО 
на загрязнение подземных вод вы-
полняется поэтапно. На первом эта-
пе рассматривается процесс переноса 
влаги и загрязняющих веществ в не-
насыщенном свалочном теле для того, 
чтобы оценить интенсивность посту-
пления на уровень подземных вод под 

Рис. 1. Изменение содержания хрома в отложениях зоны аэрации: a – в период образования загряз-
нения и b – в период очистки (после рекультивации полигона).

a b
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стекающей к основанию под действием сил гравита-
ции и отводимой боковым дренажом. Для расчетов 
используются три блока данных: о климате; свойствах 
материала, составляющего свалочное тело, пород зоны 
аэрации; характеристиках изолирующих и дрениру-
ющих слоев. Расчет статей водного баланса выполня-
ется посуточно. Для того, чтобы получить результа-
ты за другой расчетный период (месяц, год, десятки, 
сотни лет), необходимо в течение этого периода зада-
вать ежесуточные климатические данные (количество 
осадков, температуру воздуха, инсоляцию). Расчетный 
модуль Weather Generator из среднемноголетних дан-
ных о месячных осадках и температуре стохастически 
генерирует ежесуточные климатические данные (осад-
ки, температура воздуха, инсоляция) за любой расчет-
ный период.

Количество влаги, поступающее на уровень грунто-
вых вод и являющееся инфильтрационным питанием 
подземных вод, в HELP рассчитывается по уравнению 
водного баланса на поверхности земли и в свалочном 
теле. Математическая модель водного баланса в HELP 
включает основные процессы от поступления влаги 
на поверхность свалочного тела до прихода ее части 
на уровень грунтовых вод в виде инфильтрационного 
питания. В HELP учитывается формирование поверх-
ностного стока в период выпадения осадков и снего-
таяния с использованием метода нумерованных кри-
вых стока. Эвапотранспирация в корнеобитаемом 
слое рассчитывается на основе оценки потенциаль-
ной эвапо транспирации по модели Прислей – Тейлора 
и содержания доступной для испарения влаги в верх-
ней части профиля свалочного тела. Движение влаги 
в свалочном теле рассматривается как вертикальное 
гравитационное стекание через перекрывающие сва-
лочное тело грунты, отходы, изолирующие слабо-
проницаемые слои и искусственные мембраны. При 
наличии в свалочном теле хорошо проницаемых дре-
нирующих слоев в них моделируется горизонтальный 
дренируемый поток.

Гравитационное стекание рассчитывается по закону 
Дарси – Клютта для зоны неполного насыщения, при 
этом используются соотношения Брукса – Корея для 
связи коэффициента влагопереноса с коэффициентом 
фильтрации и высоты всасывания с влажностью.

Расчет водного баланса полигона ТКО был выпол-
нен за столетний период для получения осредненного 
за этот период количества фильтрата, поступающего 
из тела свалки на уровень подземных вод. Для расчета 
суточных климатических показателей были использо-
ваны данные метеостанции №27612 на ВДНХ (ежеме-
сячные осадки и температура воздуха), осредненные 
за последние 60 лет. Были приняты мощность свалоч-
ного тела, равная максимальной, – 17.7 м и два вариан-
та его строения: свалочное тело состоит только из от-

свалочным телом фильтрата и концен-
трацию загрязняющих веществ в нем. 
На втором этапе рассматривается 
процесс переноса загрязнения в под-
земных водах для того, чтобы оценить 
направление, скорость переноса и из-
менение во времени концентраций за-
грязняющих веществ в подземных во-
дах на разном удалении от полигона 
ТКО.

На обоих этапах при помощи специ-
альных программ создаются числен-
ные модели переноса загрязняющих 
веществ в свалочном теле и под-
земных водах. Полученные на пер-
вом этапе результаты используются 
для реализации граничных условий 
на втором этапе.

 Оценка в среднемноголетнем 
разрезе количества фильтрата, 
поступающего из свалочного тела 
на уровень подземных вод
Водный баланс свалочного тела 

можно представить следующим обра-
зом. Атмосферные осадки, поступаю-
щие на поверхность свалочного тела, 
расходуются на поверхностный сток, 
эвапотранспирацию (поглощение вла-
ги растениями и испарение с поверх-
ности растений и свалочного матери-
ала) и просачивание влаги (фильтра-
та) через свалочное тело. Количество 
фильтрата, поступающее на уровень 
грунтовых вод под свалочным телом, 
является инфильтрационным пи-
танием подземных вод. Для расчета 
статей водного баланса свалочного 
тела в среднемноголетнем разрезе был 
использован программный комплекс 
HELP [12], разработанный Агент-
ством по охране окружающей среды 
США (US EPA) специально для про-
ектирования широкого спектра кон-
струкций полигонов ТКО.

В программный комплекс входит 
около 10 расчетных модулей, которые 
позволяют последовательно, начи-
ная с выпадения атмосферных осад-
ков на поверхность свалочного тела, 
рассчитать поверхностный сток, эва-
потранспирацию, количество влаги, 
остающейся на поверхности, в почве, 
формирующейся за счет снеготаяния, 
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ходов (коэффициент фильтрации 0.78 м/сут); свалоч-
ное тело состоит из чередования отходов и насыпных 
грунтов (коэффициент фильтрации 0.1 м/сут). По ре-
зультатам расчетов осредненная за столетний период 
интенсивность инфильтрации влаги через основание 
свалочного тела за год составила 175 мм (24% от объ-
ема годовых осадков), если свалочное тело сложено 
только отходами, и 167  мм (23% от объема годовых 
осадков), если свалочное тело представлено чередова-
нием отходов и насыпных грунтов (таблица 2).

Сравнение результатов расчета водного баланса сва-
лочного тела для двух разных вариантов его строения 
показывает, что наличие слабопроницаемых суглин-
ков в свалочном теле немного увеличивает поверх-
ностный сток и уменьшает эвапотранспирацию и ин-
тенсивность инфильтрации.

Полученные результаты расчета водного баланса 
свалочного тела на полигоне ТКО в Дубне уклады-
ваются в диапазоны данных, полученных на других 
полигонах ТКО в Европе, где поверхностный сток 
составляет от 25 до 40%, эвапотранспирация – от 30 
до 70%, интенсивность инфильтрации после оконча-
тельной консервации полигона ТКО до 43% от годовой 
суммы осадков (70–400 мм).

Так как количество влаги, поступающее на уровень 
грунтовых вод под свалочным телом, рассчитыва-
ется из уравнения водного баланса после определе-
ния всех других его составляющих, то необходимо 
оценить, насколько корректно определены поверх-
ностный сток и эвапотранспирация. Для свалочного 
тела на полигоне ТКО в г.  Дубне характерна бедная 
растительность и преобладание физического испа-
рения с поверхности свалочного тела, засыпанного 
слабопроницаемыми суглинистыми грунтами, задер-
живающими влагу. Полученная расчетами водного 
баланса величина эвапотранспирации в диапазоне 
391–413 мм/год соответствует этим условиям и эвапо-
транспирации для Московского региона, которая ко-
леблется от 373 до 465 мм/год в зависимости от типа 
почв [13]. Наибольшая неопределенность заключает-
ся в оценке поверхностного стока со свалочного тела, 
который зависит от уклона и количества раститель-

ности на поверхности. При умень-
шении на 50% территории, с кото-
рой возможен сток, поверхностный 
сток со свалочного тела уменьшается 
с 176  до 97  мм/год, а инфильтрация 
увеличивается с 167 до 247 мм/год, что 
составляет 34% от 734 мм – среднемно-
голетней годовой суммы осадков. 
В дальнейших расчетах миграции за-
грязнения в свалочном теле и подзем-
ных водах было принято, что интен-
сивность инфильтрации может состав-
лять от 20 до 45% от среднемноголетней 
годовой суммы осадков (734 мм/год), 
то есть от 147 до 330 мм/год, что со-
гласуется с опубликованными данны-
ми по водному балансу других поли-
гонов ТКО [14].

 Расчет концентрации хлорид-
иона в фильтрате, поступающем 
на уровень подземных вод под 
свалочным телом
Для оценки влияния полигона ТКО 

на загрязнение подземных вод был 
выбран хлорид-ион, так как он, яв-
ляясь консервативным элементом, 
не вступает в реакции с другими ве-
ществами и породами, поэтому его 
концентрации снижаются во влаге 
зоны аэрации и в подземных водах 
только в результате уменьшения кон-
центрации в источнике поступления 
и разбавления чистыми осадками 
и водой.

Концентрация хлорид-иона в филь-
трате считается одним из индика-
торов геохимической стабильности 
свалочного тела наряду с химиче-
ским и биологическим потреблени-
ем кислорода и концентрацией иона 
аммония [15]. Хлорид-ион поступает 

Таблица 2. Результаты расчета водного баланса свалочного тела

Статьи водного баланса свалочного тела
Вариант 1 Вариант 2

мм % мм %

Осадки 734 100 734 100

Поверхностный сток 146 20 176 24

Эвапотранспирация 413 56 391 53

Фильтрация вниз через основание свалки (инфильтрация) 175 24 167 23
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составляет 22.5 м, концентрация хлорид-иона в филь-
трате  – 3 074–5 375  мг/л, подземных водах под сва-
лочным телом и вблизи – 878–939 мг/л. Рассчитанная 
при помощи программы HELP среднемноголетняя 
интенсивность инфильтрации составила 43% от годо-
вой суммы осадков – 167 мм/год [14]. Сравнение сва-
лочных тел на полигонах показывает их идентичность 
по характеру отходов, возрасту, мощности, строению 
и количеству фильтрата, поступающему на уровень 
подземных вод. Это позволяет предположить идентич-
ный состав и концентрацию загрязняющих веществ 
в фильтрате и использовать диапазон изменения кон-
центрации хлорид-иона в фильтрате на полигоне-ана-
логе (3 000–5 500 мг/л) для тестовых расчетов мигра-
ции хлорид-иона в свалочном теле на полигоне ТКО 
в г.  Дубне. Тестовые расчеты миграции хлорид-иона 
в свалочном теле помогут оценить концентрации 
хлорид-иона, поступающего на уровень подземных 
вод, выявить и проанализировать сценарии, при ко-
торых формируются такие высокие концентрации 
хлорид-иона в подземных водах под свалочным телом 
спустя 30 лет существования полигона.

Для расчета переноса хлорид-иона с влагой в свалоч-
ном теле до уровня подземных вод была использова-
на программа VS2DT  – численная конечно-разност-
ная модель миграции загрязняющих веществ с влагой 
в ненасыщенной зоне [11]. Моделирование миграции 
загрязняющих веществ в ненасыщенной зоне в VS2DT 
происходит в результате численного решения уравне-
ния Ричардсона, описывающего вертикальное движе-
ние влаги в частично насыщенном поровом простран-
стве, и сопряженного с ним уравнения конвектив-
но-дисперсионного массопереноса для расчета массо-
переноса в зоне аэрации. Полученные распределения 
напора и влажности по профилю зоны аэрации далее 
используются для вычисления скоростей движения 
влаги в зоне аэрации в расчетах массопереноса. Ос-
новные допущения в расчетах:  свалочное тело пред-
ставляет собой зону неполного насыщения; фильтрат 
формируется из атмосферных осадков, поступающих 
на поверхность свалочного тела; загрязняющие веще-
ства моментально поступают из отходов в фильтрат 
и мигрируют до уровня подземных вод.

Прежде всего были рассчитаны концентрации хло-
рид-иона, поступающего с фильтратом на уровень 
подземных вод под свалочным телом на полигоне-ана-
логе. В расчетах задавали реальный профиль и параме-
тры, использованные и полученные при расчете вод-
ного баланса свалочного тела [14]. Результаты показа-
ли, что при интенсивности инфильтрации 167 мм/сут 
и концентрации хлорид-иона в фильтрате 5 000 мг/л 
концентрация хлорид-иона, поступающего на уро-
вень грунтовых вод под свалочным телом на момент 
времени 23 года, составит 1 000 мг/л, что сопоставимо 

в фильтрат в течение всего срока су-
ществования свалки в результате про-
цессов дехлорирования хлорсодержа-
щих органических соединений и рас-
творения во влаге водорастворимых 
компонентов пищевых отходов, тек-
стиля, бумаги, картона и т. д. Макси-
мальные концентрации хлорид-иона 
в фильтрате можно наблюдать в пер-
вые 5-6 лет существования полигона. 
Затем за счет поступления чистых 
атмосферных осадков и уменьшения 
растворимых хлорсодержащих соеди-
нений в отходах в течение 15–20  лет 
по данным полевых исследований 
и 25–30  по данным лабораторных 
экспериментов происходит снижение 
концентраций в фильтрате до значе-
ний ПДК в подземных водах – 350 мг/л 
и менее [15].

Концентрации хлорид-иона в филь-
трате на полигоне ТКО в г.  Дубне 
точно определить не удалось, однако 
имеющиеся данные о высоких кон-
центрациях в подземных водах в рай-
оне полигона (от 2 836  под центром 
до 3 403 мг/л на периферии свалочно-
го тела) позволяют предположить, что 
процесс очищения свалочного тела 
не закончен и с фильтратом на уро-
вень подземных вод продолжают по-
ступать всё еще высокие концентра-
ции хлорид-иона.

Концентрации хлорид-иона в филь-
трате необходимы для расчета кон-
центрации хлорид-иона во влаге, 
поступающей на уровень подземных 
вод, которая в свою очередь, как и ин-
тенсивность инфильтрационного пи-
тания, необходима для прогноза за-
грязнения подземных вод в районе по-
лигона ТКО. Диапазон концентрации 
хлорид-иона в фильтрате по опубли-
кованным данным может быть очень 
большим – от менее чем 1 000 до более 
чем 15 000  мг/л [16, 17]. Примерный 
диапазон концентраций хлорид-ио-
на в фильтрате на полигоне в г. Дубне 
можно оценить по аналогичному по-
лигону коммунально-бытовых отхо-
дов, расположенному в близких кли-
матических условиях в Европе и су-
ществующему около 23 лет. Мощность 
свалочного тела на полигоне-аналоге 
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с наблюдаемыми в подземных водах концентрациями 
878–939  мг/л. Программа VS2DT удовлетворительно 
воспроизводит миграцию хлорид-иона в свалочном 
теле полигона-аналога и может быть использова-
на в тестовых расчетов на полигоне ТКО в г.  Дубне. 
Для тестовых расчетов можно использовать диапазон 
концентраций хлорид-иона в фильтрате от 3 000 и ме-
нее до 5 000 мг/л и более.

В тестовых расчетах переноса хлорид-иона в сва-
лочном теле до уровня подземных вод воспроизводи-
лось реальное слоистое строение профиля свалочного 
тела; значения параметров всех элементов профиля 
(отходов, изолирующих суглинков) задавались такие 
же, что и при расчете интенсивности инфильтрации. 
Эвапотранспирация в расчетах не задавалась. В тесто-
вых расчетах подбиралось такое сочетание интенсив-
ности инфильтрации (в диапазоне 147–330  мм/год) 
и концентрации хлорид-иона в фильтрате (в диапазо-
не 3 000–5 000 мг/л), при котором под свалочным те-
лом на момент прекращения складирования отходов 
(30  лет) концентрации хлорид-иона составят 3 100–
3 400 мг/л. В качестве примера на рис. 2 показаны рас-
четный профиль свалочного тела и результаты одно-
го из вариантов расчета концентраций хлорид-иона 
во влаге по профилю свалочного тела от его вершины 
до уровня подземных вод на моменты от 1 года (край-
няя кривая слева) до 30 лет (крайняя кривая справа), 
полученные при максимальных значениях интенсив-
ности инфильтрации (316  мм/год) и концентрации 
хлорид-иона в ней (5 000  мг/л). При максимальных 
значениях параметров уже через 10 лет на глубине 14 м 

концентрация хлорид-иона во влаге 
составит 4 800 мг/л, на уровне подзем-
ных вод – 900 мг/л. Начиная с 30 лет 
и до конца расчетного периода 100 лет 
во влаге, поступающей на уровень 
подземных вод под свалочным телом, 
концентрация хлорид-иона будет 
4 800 мг/л, что существенно превыша-
ет наблюдаемые концентрации в под-
земных водах.

В результате тестовых расчетов 
были подобраны следующие соче-
тания интенсивности инфильтра-
ции и концентрации хлорид-иона, 
при которых расчетные концентра-
ции хлорид-иона во влаге, посту-
пающей на уровень подземных вод, 
близки к наблюдаемым в подзем-
ных водах под свалочным телом: 
170–175  мм/год и 3 000–3 500  мг/л; 
390  мм/год и 2 800  мг/л. Таким об-
разом, для прогноза концентраций 
хлорид-иона в подземных водах мож-
но задавать интенсивность инфиль-
трации в диапазоне 170–350  мм/год 
и более, а концентрацию хлорид-ио-
на в инфильтрате в диапазоне 3 000– 
–5 000  мг/л в течение периода функ-
ционирования полигона.

 Прогноз загрязнения подземных 
вод хлорид-ионом в районе 
полигона ТКО в г. Дубне
В результате поступления с инфиль-

трацией загрязняющих веществ под 
свалочным телом в подземных водах 
формируется область загрязнения. 
Так, максимальные концентрации 
хлорид-иона в подземных водах на по-
лигоне ТКО в г. Дубне под свалочным 
телом равны 2 836–3 403  мг/л. Далее 
загрязняющие вещества переносятся 
с потоком подземных вод и по мере 
удаления от полигона их концентра-
ции постепенно снижаются до фо-
новых значений за счет разбавления 
чистыми подземными водами. Мини-
мальные концентрации хлорид-иона 
в подземных водах, которые мож-
но считать фоновыми, в колодезной 
воде на территории садового това-
рищества, расположенного в 200  м 
юго-восточнее полигона, составля-
ют 34 мг/л. Кроме того, при наличии 

Рис. 2. Результаты расчета миграции хлорид-ионов в свалочном теле с влагой до уровня 
подземных вод: песчано-глинистый насыпной грунт – 1; отходы – 2, 4, 6, 8; суглинок: 
насыпной – 3, 5, 7, моренный – 9.
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ния при помощи расчетного модуля GHB, выходящего 
из расчетной области потока подземных вод.

На верхней границе потока при помощи моду-
ля Recharge задавалось инфильтрационное питание, 
рассчитанное при помощи программы HELP в зонах 
максимальной и минимальной мощности свалочно-
го тела, за пределами полигона – среднемноголетнее, 
характерное для Московского региона, а также и ис-
парение, так как местность заболочена. Перетекание 
в подольско-мячковский горизонт реализовано зада-
нием граничного условия III рода на подошве второго 

определенных условий загрязняющие 
вещества могут переноситься с пото-
ком подземных вод вниз по разрезу 
в более глубокие водоносные горизон-
ты, подземные воды которых исполь-
зуются для централизованного питье-
вого водоснабжения. Так как питьевое 
водоснабжение в г. Дубне осуществля-
ется из водоемов, то основной задачей 
является оценка влияния полигона 
ТКО на загрязнение подземных вод 
в районе находящегося рядом дачного 
поселка, где используют колодезную 
воду; поэтому при прогнозе рассма-
тривается самый неблагоприятный 
сценарий, когда загрязнение от поли-
гона распространяется главным об-
разом в первом от поверхности водо-
носном горизонте. Для этого сценария 
на основе схематизации геологическо-
го строения и гидрогеологических ус-
ловий территории были разработаны 
геофильтрационная и геомиграцион-
ная модели для прогноза миграции 
хлорид-иона в подземных водах.

Для выполнения расчетов гидро-
геологические условия прилегающей 
к полигону территории были схема-
тизированы следующим образом. 
Рассматривается стационарный про-
странственный поток подземных вод 
в двухслойной системе: плановый 
в водоносном пласте и вертикальный 
в слабопроницаемом. Первый от по-
верхности водоносный пласт распо-
ложен в техногенных грунтах и аллю-
виально-флювиогляциальных песках. 
Второй от поверхности слабопрони-
цаемый пласт расположен в моренных 
суглинках (рис. 3). Для  моделирова-
ния геофильтрации была использова-
на программа MODFLOW 2000, вхо-
дящая в расчетный комплекс Visual 
Modflow [18]. Размеры расчетной об-
ласти в плане составили 7×6 км. В ка-
честве естественных внешних границ 
потока задавались водотоки (рис. 4). 
Взаимодействие подземных и поверх-
ностных вод реализовывалось за-
данием граничного условия III рода 
при помощи модуля River. На севере 
моделируемая область была обреза-
на по линии тока, на юге – по линии 
равного напора 117 м для моделирова-

Рис. 3. Гидрогеологический разрез с элементами фильтрационной схемы по вертикали.

Рис. 4. Расчетные изолинии равных напоров подземных вод, м: 1 – границы полигона;    
2 – водотоки.
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пласта при помощи модуля GHB. Размеры расчетных 
блоков за пределами полигона составили 50×50  м, 
на территории – 10×10  м. Общее количество бло-
ков – 175 (по оси X) на 113 (по оси Y). Калибровка ге-
офильтрационной модели осуществлялась по данным 
об уровнях подземных вод в скважинах, пробуренных 
при инженерно-геологических изысканиях на полиго-
не. Расчетные изолинии равных напоров подземных 
вод показаны на рис. 4. Максимальное расхождение 
модельных и наблюдаемых уровней подземных вод 
на полигоне менее 2 м, невязка баланса 0.13%.

Разработанная геофильтрационная модель воспро-
изводит региональные закономерности движения 
подземных вод в районе полигона: подземные воды 
формируются в междуречье за счет инфильтрацион-
ного питания, разгрузка происходит в водоемы, ис-
парением и перетеканием вниз. Основная расходная 
статья баланса  – разгрузка подземных вод в водое-

мы, остальные стати существенно 
меньше. Рассчитанные при помощи 
расчетного модуля MODPATH траек-
тории движения частиц показали сле-
дующее: ко всем скважинам на поли-
гоне поступают формирующиеся под 
свалочным телом загрязненные воды; 
поток подземных вод, разбавляющих 
область загрязнения под полигоном, 
поступает со стороны местного водо-
раздела; направление переноса загряз-
ненных вод от полигона на восток  – 
в сторону садового товарищества 
и реки Дубны, но к колодцу в стороне 
от полигона загрязненные воды не по-
ступают (рис. 5).

Численная миграционная модель 
разработана при помощи встроен-
ного в Visual Modflow расчетного 
модуля MT3D 1.5  [19]. Верифика-
ция миграционной модели выполня-
лась по концентрации хлорид-иона 
в подземных водах на момент инже-
нерно-геологических исследований, 
то есть на момент 30  лет существо-
вания полигона: 3 000  мг/л в районе 
скважины 2  и 30  мг/л в районе ко-
лодца. В результате были подобра-
ны значения активной пористости, 
продольной дисперсии, интенсив-
ности инфильтрации и концентра-
ции хлорид-иона в инфильтратах под 
свалочным телом и за его пределами. 
Подобранное значение инфильтра-
ционного питания под свалочным 
телом с нулевого момента времени 
до начала рекультивации 30 лет соста-
вило 390  мм/год, концентрации хло-
рид-иона в нем – 5 000  мг/л. Рассчи-
танные концентрации хлорид-иона 
под свалочным телом составили 
2 530  мг/л, в колодце – 25  мг/л, что 
хорошо совпадает с наблюдаемыми 
(рис. 6). 

Прогноз показал, что при инфиль-
трационном питании 60  мм/год 
и концентрации хлорид-иона в нем – 
30  мг/л с момента закрытия полиго-
на (естественные условия) уже через 
10  лет после закрытия полигона 
максимальные концентрации хло-
рид-иона в подземных водах будут ме-
нее 200 мг/л, что ниже предельно до-
пустимых значений для питьевых вод.

Рис. 5. Траектории движения частиц к наблюдательным скважинам: 1 – траектории 
движения; 2 – скважины; 3 – колодец; 4 – граница полигона.

Рис. 6. Изолинии концентрации хлорид-иона в первом пласте на момент времени 
30 лет, мг/л.



ВЕСТНИК РФФИФУНДАМЕНТАЛЬНЫЕ НАУЧНЫЕ ИССЛЕДОВАНИЯ В ОБЛАСТИ ЕСТЕСТВЕННЫХ НАУК

25№ 3-4 (119-120) июль–декабрь 2023 г. DOI: 10.22204/2410-4639-2023-119-120-03-04-11-31

что за время эксплуатации полигона в зоне его влия-
ния в депонирующих средах формируется вторичный 
источник загрязнения, что при изменении кислот-
но-щелочных и окислительно-восстановительных ус-
ловий может привести к переходу металлов в подзем-
ные воды и их загрязнению. Более детально вопросы, 
связанные с долгосрочностью поступления загрязня-
ющих веществ в процессе «жизненного цикла» поли-
гона ТКО, и подходы к оценке состояния свалочного 
тела и подземных вод в условиях отсутствия информа-
ции о минимально необходимых показателях рассмо-
трены в наших статьях [20–22].

Оценка влияния полигонов ТКО на подземные воды 
состоит из 1) этапа расчета количества влаги, посту-
пающей из свалочного тела на уровень подземных вод, 
и концентрации загрязняющих веществ в ней и 2) эта-
па расчета концентраций загрязняющих веществ 
в подземных водах. Расчеты выполняются численны-
ми методами при помощи имеющихся программных 
средств. Для начала в прогнозных расчетах можно ис-
пользовать хлорид-ион как консервативный элемент, 
концентрации которого в фильтрате и подземных во-
дах под свалочным телом очень высокие.

Полученные на первом этапе параметры использу-
ются в качестве граничных условий на верхней грани-
це потока в геофильтрационной и геомиграционных 
моделях, что позволяет повысить достоверность про-
гноза загрязнения подземных вод в районе полигона. 
Создание моделей начинается с разработки разных 
сценариев (концепций) формирования загрязнения 
в свалочном теле и переноса загрязнения подземными 
водами, в том числе самых неблагоприятных. Главной 
целью прогнозов является оценка опасности загряз-
нения источников питьевого водоснабжения. В рас-
четах миграции хлорид-иона в свалочном теле можно 
использовать недостающую информацию по полиго-
нам-аналогам, как это было показано на примере по-
лигона ТКО в г. Дубне. 

Заключение

Результаты исследования показали 
важность проведения более полного 
изучения химического и микробио-
логического состава фильтрата, под-
земных вод и водовмещающих пород 
на участках размещения ТКО для 
прогноза изменения их состояния как 
в период эксплуатации, так и в по-
стрекультивационный период. В те-
чение «жизненного цикла» полигона 
ТКО свалочное тело проходит через 
ряд стадий разложения органического 
вещества, которые определяют пере-
ход различных химических веществ 
в фильтрат. В свою очередь, поступле-
ние в водоносные горизонты обога-
щенного органическими веществами 
фильтрата приводит к формированию 
в них окислительно-восстановитель-
ной зональности, что в значительной 
мере определяет миграцию многих 
химических элементов.

На рассмотренных в данной статье 
примерах показано, что на момент 
изучения разложение отходов в ос-
новном находилось в стадиях актив-
ного или стабильного метаногенеза, 
так что интенсивный выход тяжелых 
металлов из свалочного тела, кото-
рый наиболее вероятен в ацетогенной 
(кислой) фазе, уже произошел и на-
блюдался процесс затухания. Таким 
образом, риск поступления металлов 
в подземные воды после прекраще-
ния эксплуатации полигона ТКО ми-
нимален. Однако следует учитывать, 
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Abstract
An integrated approach to assessing the impact of landfills of municipal solid waste on the transformation of 

the chemical composition of groundwater is considered. Examples are given to study the regularities of pollutant 
transfer into leachate as well as changes in the intensity and scale of their leakage into groundwater depending on 
the stages of organic compound degradation in the landfill body, features of changes in the hydrogeochemical con-
ditions in the post-reclamation period are considered. An ecological and geochemical assessment of the condition 
and role of unsaturated zone sediments as a secondary source of groundwater pollution at the sites of landfills in the 
Moscow region is carried out. An example of forecasting of pollution transport in the landfill body and groundwater 
by using numerical modeling of moisture and mass transport processes in the unsaturated zone and groundwater 
flow and transport processes modeling is described for the "Dubna Pravoberezhnaya" landfill.

Keywords: andfill body, degradation processes, pollutants, unsaturated zone, groundwater, migration, modeling.

*The work was financially supported by RFBR (project 20-05-00574).
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Table 1. Geochemical associations in the surface layer of soils in areas of maximum pollution

Geochemical association Zc

Landfill “Yadrovo”
Cd2.2 As1.5

* 2.6
Hg6.5-7.0

** 6.5–7.0

Landfill “Dubna Pravoberezhnaya”

Cu41.3 Zn10.5 Cd10.3 Hg4.7 Ni1.7 Pb1.4
* 64.9

Hg47Cu31 Zn9.5 Cd2.5 Pb2.2 Ni1.3
*** 88.3

Landfill “Kaurcevo”
Cd6.6 Pb4.3-4.5 Zn2.7-2.8 Cu2.3-2.5

* 12.8–16.1
Zn11.3-11.5 Cu7.2-7.8 Hg5.8 Pb4.1-4.3 Ni3.6-3.9 As1.9-3.9 Cd2.5-2.6

** 30.7–33.3
Hg6.9 Pb6.4-6.7 Zn2.4-2.6 Cu1.7-1.8 Cd1.6

*** 15.1–15.6
Landfill “Chascy”

Cd4.8-6.5 Pb2.4-4.5 Cu2.4-4.2 Zn1.9-2.9
* 15.8

Zn8.7-16.5 Cu7.5-13.2 Ni1.9-6.4 Pb3.1-5.8 As1.4-5.5 Cd2.1-2.8 Mn2.1-2.7 Hg1.8-2.5
** 26.1–39.5

Hg4.8-9.5 Pb3.6-6.7 Zn1.4-2.6 Cu1.8-3.2 Cd1.2-1.6
*** 9.7–16.0

Landfill “Valcevo”
Pb4.6 Cu3.8 Cd1.8

* 8.2
Pb6.9 Hg6.8 Cu2.9

*** 14.6
Landfill “Kuchino”

Cd76.7 Cu12.1 Zn5.6 Hg4.9 As3.1 Pb2.8
* 100.2

Cd92 Cu16.7 Bi12.3 Hg10.7 Cr9.8 Zn8.6 W4.4 Mo2.5 Ni2.4 As2.1 Pb1.9 Sb1.3 Ba1.3
** 153.9

Hg160 Pb12.4 Cu4.4 Zn1.8 As1.3
*** 175.9

Landfill “Timokhovo”
Pb13.6 Cu2.5

* 15.1
Pb35.7 Cu10.1 Zn2.4 Ni1.4 Hg1.1

** 46.6
Pb20.4 Cu1.9 Hg1.8

*** 22.1

Note: * – the concentration of an element relative to its regional background; ** – the concentration of an element relative to its 
local background; *** – the concentration of an element relative to abundance of this element in soil.
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Fig. 1.  Chromium content change in the unsaturated zone: a – pollution period; b – cleaning period (after landfill reclamation).

a b

Table 2. Results of calculating the water balance of the landfill body

Components of the water balance of the landfill body
Variant 1 Variant 2

mm % mm %

Precipitation 734 100 734 100

Runoff 146 20 176 24

Evapotranspiration 413 56 391 53

Infiltration 175 24 167 23
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Fig. 2. Results of calculation of chloride transport in the landfill body with moisture to the 
groundwater level: sandy-clay cover soil – 1; waste – 4,6,8; low permeability barrier soils – 3,5,7, 
moraine loam – 9.

Fig. 3. Hydrogeological cross-section with elements of groundwater flow system.
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Fig. 5. Groundwater flow particles tracks to observation points: 1 – movement direction;                        
2 – wells; 3 – draw-well; 4 – landfill boundary.

Fig. 4. Calculated groundwater flow levels, m: 1 – landfill boundaries; 2 – rivers.
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Fig. 6. Chloride concentration in the groundwater at the time of 30 years, mg/l.
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Исследование предсказуемости погоды и климата 
на сезонном временно́м масштабе с помощью 

климатической модели ИВМ РАН*
Е.М. Володин, В.В. Воробьева, М.А. Тарасевич 

Рассматривается система воспроизведения аномалий погоды на сезонных временны́х масштабах, 
созданная на основе модели климата ИВМ РАН. Модель состоит из блока динамики атмосферы, включая 
модель поверхности и почвы, блока динамики океана и морского льда и аэрозольного блока. Начальные 
состояния задавались как аномалии состояния атмосферы, океана и морского льда, вычисленные по 
атмосферным и океанским реанализам, добавленные к модельному климату. Рассмотрено воспроизведение 
аномалий декабря–февраля и июня–августа 1980–2014 гг. Показано, что модель воспроизводит многие 
особенности атмосферной циркуляции рассмотренных летних и зимних сезонов, включая аномалии, 
связанные с индексами Северо-Атлантического колебания (NAO), Тихоокеанско-Североамериканского 
колебания (PNA). Показано, что показатели качества воспроизведения аномалий прошлых лет соответствуют 
аналогичным показателям качества для существующих на настоящий момент мировых прогностических 
центров. Рассмотрены оперативные прогнозы, выполненные с помощью этой системы, для летнего сезона 
2022 г. Показана возможность применения этой системы в оперативном режиме.

Ключевые слова: модель, климат, погода, аномалия, атмосфера, океан, корреляция, прогноз.
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Введение

В последние годы ведущие прогностические центры 
придерживаются концепции бесшовного прогноза [1], 
согласно которой для прогноза погоды различной за-
благовременности от суток до сезона и десятилетия 
и для моделирования климата на несколько десятков 
или сотен лет должна использоваться одна и та же мо-
дель. В связи с этим задача сезонного прогноза с помо-
щью модели ИВМ РАН, которая изначально разраба-
тывалась как климатическая, является своевременной 
и актуальной. Развитие сезонного прогноза погоды 
происходило таким образом, что численные модели, 
используемые для краткосрочного и среднесрочного 
прогноза, то есть на срок от суток до одной-двух не-
дель, начинали применяться и на сезонном временно́м 
масштабе. Такова, например, модель ПЛАВ, использую-
щаяся для прогноза на срок от нескольких суток до се-
зона в Гидрометцентре Российской Федерации [2]. В на-
стоящем проекте представлен другой подход, когда для 
сезонного прогноза применяется модель, изначально 
разработанная для численных экспериментов по вос-
произведению климата. При верификации долгосроч-
ного прогноза наиболее важным фактором, определяю-

щим качество составленного прогноза, 
является оценка способности модели 
воспроизводить характерные для дан-
ного временного масштаба процессы.

В данной работе рассматривается 
способ составления начальных дан-
ных, оценка воспроизведения моде-
лью аномалий зимних и летних се-
зонов 1980–2014  гг., а также возмож-
ность использования разработанной 
технологии в оперативном режиме. 

 Модель, начальные данные 
и методология проведения 
численных экспериментов

Для численных экспериментов 
по воспроизведению сезонных ано-
малий погоды используется модель 
климата INMCM50  [3], состоящая 
из блока динамики атмосферы, дина-
мики океана и аэрозольного блока. 
В блоке динамики атмосферы уравне-
ния решаются на сетке с разрешением 
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чение массы льда в ячейке так, чтобы толщина льда 
была не больше 1 800 см и не меньше 0.01 см. Кроме 
того, на модельной сетке существуют точки, в которых 
одно из слагаемых (климатология модельных данных 
за 1 ноября или аномалия данных реанализа) показы-
вает наличие льда, а второе указывает на его отсут-
ствие. В некоторых точках модельной сетки значения 
получились отрицательными в связи с отрицательной 
аномалией данных реанализа. В этом случае начальные 
данные задавались равными нулю. В силу отсутствия 
данных реанализа в Черном море и некоторых других 
внутренних водоемах возникали нереалистично боль-
шие значения аномалии солености (до 5‰). Принято 
решение ограничить значения модуля аномалии соле-
ности во внутренних водоемах 1‰, а в Черном море 
задать их равными нулю.

При создании начальных данных для атмосферно-
го блока модели использованы данные температуры 
и удельной влажности воздуха, водноэквивалентной 
толщины снега, U и V  – компонент скорости ветра, 
давления на поверхности, температуры поверхности, 
температуры и влажности почвы, взятые из реанализа 
ERA-Interim [5] на 1 ноября 1980–2014 гг. Технология 
создания набора начальных данных аналогична ис-
пользуемой при составлении набора начальных дан-
ных для океанического блока, отличие заключается 
в использовании модифицированной формулы устра-
нения дрейфа модельного климата по отношению 
к реальному для водноэквивалентной толщины снега, 
температуры и влажности почвы с целью приведения 
значений физических величин к одному диапазону 
значений. В модифицированной формуле аномалия 
реанализа домножается на отношение среднеквадра-
тичных отклонений значений переменных по данным 
модели и реанализа за 1 ноября 1980–2014 гг.

На основе составленного набора начальных данных 
на 1  ноября 1980–2014  гг. с климатической моделью 
INMCM50 проведены серии из 10 экспериментов сезон-
ного временно́го масштаба для каждого года из диапа-
зона 1980–2014 гг. Каждый эксперимент начинался 1 но-
ября и имел продолжительность 5  месяцев. Ансамбль 
результатов для каждого года получен отклонением 
начальных данных температуры воздуха на величину 
порядка 0.02 К и V-компоненты скорости ветра на ве-
личину порядка 0.02  м/c от исходного значения. Ана-
логичным образом были устроены и численные экспе-
рименты, стартовавшие с 1  мая для воспроизведения 
аномалий погоды в июне–августе соответствующих лет. 

 Воспроизведение аномалий погоды 
в декабре–феврале 
По результатам экспериментов для всех зимних сезо-

нов, начинающихся с 1980–2014 гг., был проведен рас-
чет коэффициентов корреляции аномалий для шести 

2°×1.5° по долготе и широте и 73 уров-
нями по вертикали с верхней грани-
цей на высоте около 60 км. Шаг по вре-
мени составляет 3 минуты. Уравнения 
динамики океана решаются на сетке 
0.5°×0.25° и 40 уровней по вертикали 
с шагом по времени 12 минут. 

Для воспроизведения условий дека-
бря–февраля использовались началь-
ные состояния атмосферы и океана 
на 1 ноября соответствующих лет, для 
воспроизведения условий июня–авгу-
ста – начальные состояния на 1 мая. 

Сначала с моделью по протоколу 
CMIP6  был проведен исторический 
модельный эксперимент 1980–2014 гг. 
для получения климатологии модели 
на 1 ноября и 1 мая. Для создания на-
бора данных для океанического блока 
модели использованы среднемесяч-
ные данные реанализа Simple Ocean 
Data Assimilation (SODA) 3.4.2  [4] 
за октябрь и ноябрь, а также апрель 
и май 1980/81–2014/15  гг., а именно: 
практической солености, потенциаль-
ной температуры, уровня моря, массы 
и толщины льда, концентрации льда 
в пяти градациях толщины. 

Например, данные за 1  ноября вы-
числяются как среднее арифметиче-
ское данных за октябрь и ноябрь. Об-
работка данных реанализа состояла 
в следующем. Сначала произведено 
суммирование данных концентрации 
льда по всем градациям, поскольку 
в модели INMCM50  отсутствует по-
добная классификация льда по града-
циям. После чего была вычислена ано-
малия данных реанализа для каждого 
года из диапазона 1980–2014 гг. по от-
ношению к климатологии реанализа 
и интерполирована на модельную сет-
ку. Итоговое значение данных за пер-
вое ноября каждого года из диапазона 
1980–2014 гг. получено суммировани-
ем климатологии модели и аномалии 
реанализа для рассматриваемого года.

Решена проблема несогласованно-
сти доли ячейки, покрытой льдом, 
и толщины льда, которая возникла, 
поскольку начальные данные ука-
занных метеополей вычислялись 
отдельно. Для этого было введено 
искусственное ограничение на зна-
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об отсутствии ярко выраженной вза-
имосвязи между возникновением со-
бытий ВСП и явлениями ЭНЮК в мо-
дели INMCM50.

Проведено сравнение графиков 
средней вдоль экватора U-компонен-
ты скорости ветра на уровнях давле-
ния от 10 до 70 мбар в зимние сезоны 
1980–1981 гг. (сезон наиболее сильных 
западных ветров за всю историю ме-
теонаблюдений) и 2005–2006 гг. (сезон 
наиболее сильных восточных ветров 
за всю историю метеонаблюдений), 
построенной по модельным данным, 
с аналогичной картиной для реанали-
за ERA-Interim. Сделан вывод о совпа-
дении фаз квазидвухлетнего колеба-
ния в реанализе и сезонных экспери-
ментах климатической модели ИВМ 
РАН.

По результатам экспериментов для 
зимних сезонов 1980–2014 гг. был про-
веден расчет индексов Североатлан-
тического (NAO) и Тихоокеанско-Се-
вероамериканского (PNA) колебаний. 
Вычислен коэффициент корреляции 
временны́х рядов значений среднего 
за зимний сезон индекса NAO за пе-
риод 1991–2010 гг. для климатической 
модели INMCM50  и реанализа ERA-
Interim – 0.71, для климатической мо-
дели INMCM50  и инструментальных 
данных CRU (Climate Research Unit) – 
0.68. Временны́е ряды наблюдаемого 
и модельного индекса NAO приведе-
ны на рис. 1. 

В [8] показана возможность сезон-
ного прогнозирования проекции ано-
малии среднемесячной температуры 
воздуха в стратосфере на первую эм-
пирическую ортогональную функцию 
(ЭОФ) среднемесячной температу-
ры воздуха в течение декабря–марта 
в годы с большими значениями сред-
незонального меридионального по-
тока тепла в декабре. В связи с этим 
за основной индекс, характеризую-
щий динамику стратосферы, принято 
значение проекции аномалии средне-
месячной температуры воздуха моде-
ли (аномалия вычислена по отноше-
нию к модельной климатологии 1980–
2014  гг.) на предварительно вычис-
ленную первую ЭОФ среднемесячной 

метеополей (температуры на высоте 2 м, температуры 
на 850 гПа, геопотенциалов изобарических поверхно-
стей 200 гПа и 500 гПа, осадков и давления на уровне 
моря) в четырех регионах: глобально по всему земно-
му шару, в тропиках (20° ю.ш. – 20° с.ш.), во внетропи-
ческой части Северного полушария (20° с.ш. – 90° с.ш.) 
и Южного полушария (90° ю.ш. – 20° ю.ш.). В вычис-
лениях использовались среднемесячные данные осад-
ков реанализа GPCP v.2.3 [6] и реанализа ERA-Interim 
для всех остальных метеополей, предварительно ин-
терполированные на сетку модели. Для большинства 
полей коэффициенты корреляции имеют наибольшие 
значения в тропиках, что обусловлено явлениями Эль-
Ниньо, обеспечивающими большую климатическую 
предсказуемость в регионе. Анализ коэффициентов 
корреляции аномалий температуры на уровне 2  м 
в тропиках для каждого зимнего сезона показывает 
увеличение корреляции в годы явлений Эль-Ниньо 
и Ла-Нинья.

Построены графики коэффициентов корреляции 
среднемесячной температуры воздуха и U-компоненты 
скорости ветра в модели INMCM50 и реанализе ERA-
Interim, осредненных вдоль круга широт и с 60°  с.ш. 
по 88°  с.ш. для температуры воздуха и с 60°  с.ш. 
по 70° с.ш. для скорости ветра на различных высотах. 
Области высоких значений корреляции для темпера-
туры воздуха в стратосфере имеются на протяжении 
всего расчетного периода, чего не наблюдается для по-
лей U-компоненты скорости ветра и геопотенциала, 
поскольку для температуры воздуха имеется отрица-
тельный тренд порядка –1 К в 10 лет, связанный с ро-
стом концентрации CO2  и уменьшением содержания 
озона как в модели, так и в реанализе, а для U-компо-
ненты скорости ветра и геопотенциала тренд менее 
значим. Корреляция U-компоненты скорости ветра 
уменьшается до значений, близких к нулевым в конце 
расчетного периода, поскольку скорость ветра зависит 
от градиента температуры сильнее, чем от самой тем-
пературы, но тренд градиента температуры, вызванно-
го антропогенным воздействием, не является ярко вы-
раженным. Из литературы известно, что четкое нисхо-
дящее распространение областей высокой корреляции 
от средней стратосферы к нижней стратосфере в полях 
U-компоненты скорости ветра и геопотенциала в на-
чале зимы может быть связано с сезонной изменчиво-
стью стратосферной циркуляции, а также с возникно-
вением внезапных стратосферных потеплений (ВСП), 
сопутствующих событиям Эль-Ниньо – Южного коле-
бания (ЭНЮК) (в [7] указано, что ВСП имеют тенден-
цию происходить преимущественно во время зимних 
сезонов Эль-Ниньо). Было посчитано количество мо-
дельных явлений ВСП в зимних сезонных прогнозах, 
возникающих в сезоны явлений Эль-Ниньо, Ла-Нинья 
и при отсутствии указанных явлений. Сделан вывод 
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температуры воздуха реанализа ERA-
Interim. Для оценки результатов мо-
дели INMCM50  аналогичный индекс 
был вычислен по данным реанализа 
ERA-Interim как проекция аномалии 
среднемесячной температуры возду-
ха реанализа по отношению к кли-
матологии реанализа за 1980–2014 гг. 
на предварительно вычисленную пер-
вую ЭОФ реанализа. Коэффициент 
корреляции временны́х рядов значе-
ний индекса за зимние сезоны 1980–
2014 гг. для модели и реанализа дости-
гает значения 0.47, что меньше, чем 
коэффициент корреляции индексов 
NAO. Таким образом, стратосферная 
изменчивость вносит значительный 
вклад, но, вероятно, является не един-
ственной причиной предсказуемости 
индекса NAO. Начальное состояние 
тропосферы может так же играть важ-
ную роль в высоком качестве прогно-
за индекса Североатлантического ко-
лебания.

Коэффициенты корреляции индек-
сов PNA для модели INMCM50 и реа-
нализа ERA-Interim, вычисленные для 
каждого месяца с ноября по февраль 
1980–2015  гг. отдельно и в среднем 
за зимние сезоны, показывают прием-
лемый результат. Как для модели, так 
и для реанализа в годы наиболее силь-
ных явлений Эль-Ниньо (1982–1983, 
1997–1998) значения индекса PNA 
положительны, а в годы наиболее 
ярко выраженных явлений Ла-Нинья 
(2007–2008, 2010–2011) – отрицатель-
ны. Значения коэффициентов кор-
реляции индексов PNA для модели 
INMCM50  и реанализа ERA-Interim 
уменьшаются с течением времени, 
что объясняется приближением со-
стояния модели к модельному клима-
ту. Среднее за зимний сезон значение 
коэффициента корреляции 0.60  пре-
вышает значения для каждого меся-
ца в отдельности, кроме ноября, по-
скольку случайные флуктуации осред-
няются и вклад отклика на Эль-Ниньо 
становится более значимым. Времен-
ны́е ряды наблюдаемого и модельного 
индекса PNA приведены на рис. 2. 

С целью проверки статистической 
значимости полученных средних 

за зимний сезон значений коэффициентов корреля-
ций вычислено значение статистического t-критерия 
Стьюдента. Для индекса NAO t=4.234, для индекса 
PNA t=4.309, а для проекции аномалии среднемесяч-
ной температуры воздуха на первую ЭОФ реанализа 
t=3.052. Критические значения при уровне значимости 
a=0.05 равны tcr= 2.101 для выборки из 20 лет (для ин-
декса NAO) и tcr= 2.035 для выборки из 35 лет (для ин-
декса PNA и проекции стратосферной аномалии сред-
немесячной температуры воздуха на первую ЭОФ ре-
анализа). Поскольку значения t-критерия получились 
во всех случаях больше tcr, то значения коэффициентов 
корреляции нельзя отнести к случайным величинам 
с вероятностью не менее 95%.

Рис. 1. Индекс NAO в декабре–феврале 1980–2014 гг. по данным реанализа ERA-Interim 
(черный), CRU (зеленый), среднего по модельному ансамблю (красный). Диапазон значе-
ний внутри модельного ансамбля показан голубыми штриховыми линиями. 

Рис. 2. Индекс PNA в декабре–феврале 1980–2014 гг. по данным реанализа ERA-Interim 
(черный), CRU (зеленый), среднего по модельному ансамблю (красный). Диапазон значе-
ний внутри модельного ансамбля показан голубыми штриховыми линиями.
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Тогда для каждой точки сетки пока-
затель мастерства прогноза по сравне-
нию с климатом равен

MSSS MSE
MSE

1j
cij

ij
= - .

Если jθ  – угол широты j, то показа-
тель мастерства прогноза по сравне-
нию с климатом MSSS в целом по ре-
гиону:

( )
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Чем ближе к единице значение по-
казателя мастерства прогноза по срав-
нению с климатом, тем выше качество 
прогноза. Отрицательные значения 
показателя говорят о том, что каче-
ство «климатологического» прогноза 
превосходит в данной точке сетки/
регионе качество прогноза модели. Из 
табл. 2 видно, что значения показате-
ля MSSS, вычисленные по территории 
всего земного шара, удовлетворяют 
уровню ведущих прогностических 
систем. Причем расположение обла-
стей наилучшей и наихудшей пред-
сказуемости по критерию показателя 
MSSS хорошо согласуется для данных 
модельных экспериментов и данных 
мультимодельного ансамбля.

Хотя в целом в умеренных широтах 
Северного полушария показатели ка-
чества воспроизведения сезонных ано-
малий погоды уступают аналогичным 
показателям для тропических широт, 
некоторые наиболее существенные 
экстремальные погодно-климатиче-
ские события неплохо воспроизводят-
ся моделью климата ИВМ РАН. На-
пример, волна тепла летом 2003 г. в за-
падной Европе, очень сухое лето на Ев-

Значение коэффициента корреляции индекса NAO 
для климатической модели ИВМ и реанализа ERA-
Interim принадлежит доверительному интервалу 
(0.385; 0.875) с 95%-й вероятностью. Значение коэф-
фициента корреляции проекции аномалии средне-
месячной температуры воздуха на первую ЭОФ реа-
нализа для климатической модели ИВМ и реанализа 
ERA-Interim принадлежит доверительному интервалу 
(0.162; 0.694) с 95%-й вероятностью. Значение коэффи-
циента корреляции среднего за зимний сезон индек-
са PNA для климатической модели ИВМ и реанализа 
ERA-Interim принадлежит доверительному интервалу 
(0.333; 0.777) с 95%-й вероятностью.

Воспроизведение аномалий погоды 
в июне–августе 
Аналогичные расчеты были выполнены для вос-

произведения аномалий погоды в июне–августе 1980–
2014 гг. Использовались начальные состояния за 1 мая 
соответствующих лет. Коэффициенты корреляции 
аномалий по времени за июнь–август 1993–2009  гг., 
по данным различных прогностических систем и муль-
тимодельного ансамбля (данные [9]) по территории 
России (25° в.д. – 170° з.д., 40° с.ш. – 80° с.ш.), представ-
ленные в табл. 1, показывают результаты для модели 
ИВМ РАН, в целом соответствующие международно-
му уровню, но во всех случаях более низкие, чем для 
мультимодельного ансамбля. Данный результат явля-
ется ожидаемым, поскольку прогноз мультимодельных 
ансамблей, как правило, превосходит по качеству про-
гноз лучшей прогностической системы, входящей в ан-
самбль [10–12]. 

Предположим, что xijn и fijn – временны́е ряды наблю-
дений и непрерывных детерминированных прогнозов 
для данных с долготой i=1,...,I, широтой j=1,...,J в мо-
мент времени n=1,...,N. Введем средний квадрат ошиб-

ки прогноза ( )MSE N f x1

n

N
2

1
ij ijn ijn= -

=
/ , а также средний 

квадрат ошибки «климатологического» прогноза
MSE N

N
N x x1
1

cij ij j

i

N2
2

1
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=

b ^l h/ . 

Таблица 1. Осредненные по территории Северной Евразии (25° в.д. –170° з.д., 40° с.ш. – 80° с.ш.) ко-
эффициенты корреляции аномалий для приземной температуры T2m, температуры при 850 гПа 
Т850, геопотенциала изобарической поверхности 500 гПа Н500 и давления на уровне моря SLP 
по данным Европейского центра прогнозов погоды (ECMWF), французской метеослужбы (Meteo- 
France), метеослужбы США (GFS), метеослужбы Великобритании (Met Office), мультимодельного 
ансамбля ВМО (ММЕ) [9] и модели климата ИВМ РАН (INMCM50)

Параметр ECMWF Meteo-France GFS Met Office MME INMCM50

T2m 0.28 0.24 0.20 0.28 0.30 0.19

T850 0.33 0.24 0.24 0.35 0.38 0.23

H500 0.29 0.19 0.18 0.30 0.32 0.18

SLP 0.23 0.21 0.24 0.21 0.28 0.23
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ропейской территории России (ЕТР) 
в 2002  г., рекордно большие осадки 
в бассейне Амура в 2013 г. Но некото-
рые подобные события, например, экс-
тремально жаркое лето 2010 г. на ЕТР, 
не получаются в модели. Такие собы-
тия, по-видимому, являются следстви-
ем только флуктуаций динамики ат-
мосферы и не обусловлены начальным 
состоянием климатической системы.

 Оперативное использование 
прогностической системы
Полученная технология модели-

рования сезонных аномалий погоды 
была применена и для оперативного 
прогнозирования аномалий декабря–
февраля 2021–2022 гг. и июня–августа 
2022  г., для чего использовались на-
чальные условия для 1 ноября 2021 г. 
и 1 мая 2022 г. Вместо океанского ана-
лиза SODA3.4.2, который не доступен 
оперативно, использовался анализ Ги-
дрометцентра России [13]. 

Были вычислены оценки прогно-
зов сезонных аномалий для летнего 
сезона 2022  г. по метрикам качества, 
используемым в стандартизованной 
системе верификации долгосроч-
ных метеорологических прогнозов 
[14]. В качестве данных наблюдений 
использовались данные реанализа 
ERA5 [15]. Оценка результатов произ-
водилась согласно стандартизованной 
системе верификации долгосрочных 
метеорологических прогнозов на сет-
ке 2.5×2.5°, на которую данные моде-
ли и реанализа были предварительно 
интерполированы. Поскольку оценки 

качества прогноза сезонных аномалий сравниваются 
с результатами ансамбля WMO LRF MME, то базовый 
период для расчета аномалий выбран таким же, как 
и для него, а именно 1993–2009 гг.

Наблюдавшиеся и модельные аномалии темпера-
туры приземного воздуха и давления на уровне моря 
представлены на рис. 3 и 4. 

Таблица 2. Значения показателя мастерства прогноза по сравнению с климатом MSSS для сред-
них за июнь–июль–август полей приземной температуры воздуха T2m, температуры возду-
ха на уровне 850 гПа T850, геопотенциала изобарической поверхности 500 гПа H500, давления 
на уровне моря SLP, осадков Precip, вычисленные по территории всего земного шара по данным Ев-
ропейского центра прогнозов погоды (ECMWF), немецкой метеослужбы (DWD), французской ме-
теослужбы (Meteo-France), метеослужбы США (GFS), метеослужбы Великобритании (Met Office), 
мультимодельного ансамбля ВМО (ММЕ) [9] и модели климата ИВМ РАН (INMCM50)

Параметр ECMWF DWD Meteo-France GFS Met Office MME INMCM50

T2m 0.008 -0.020 -0.041 -0.119 0.013 0.085 -0.009
T850 0.028 0.050 0.043 -0.029 0.104 0.092 0.108
H500 -0.042 0.081 0.037 0.007 0.098 0.051 0.103
SLP -0.028 0.072 0.050 0.031 0.095 0.046 0.091
Precip 0.126 -0.189 -0.047 -0.216 -0.016 0.195 -0.203

Рис. 3. Аномалия температуры приземного воздуха (К) в июне–августе 2022 г. относи-
тельно среднего за 1993–2009 гг. по данным реанализа ERA5 (вверху) и модельного ансам-
бля (внизу). 
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турного режима от климата, связанные 
с продолжающейся отрицательной фа-
зой ТДК. Это воспроизводится моде-
лью и присутствует в данных аномалий 
реанализа ERA5. На большей части 
территории Северной Евразии летний 
сезон 2022 г. ожидался теплее обычно-
го. Наиболее вероятны положительные 
аномалии температуры воздуха на юге 
Европейской России, в Центральной 
Азии и в Сибири. Указанные особенно-
сти присутствуют также и в прогнозе 
модели INMCM50 и данных реанализа 
ERA5 за исключением того, что по дан-
ным реанализа в летний сезон 2022  г. 
в Сибири наблюдались отрицательные 
аномалии приземной температуры.

Ключевые особенности реанализа 
аномалий давления на уровне моря 
воспроизводятся моделью, кроме по-
ложительных аномалий данного поля 
к северу от Гренландии, в Северной 
Атлантике и Северной Европе по дан-
ным реанализа ERA5.

Коэффициенты корреляции ано-
малий по пространству как для поля 
температуры на уровне 2 метра (T2m), 
так и для поля давления на уровне 
моря (SLP) имеют наибольшие значе-
ния в тропиках (табл. 3). Следует от-
метить высокие значения коэффици-
ентов корреляции аномалий по про-
странству давления на уровне моря 
в тропиках и в Южном полушарии. 
Глобально по всему земному шару 
значение коэффициентов корреляции 
аномалий по пространству находится 

Модель отображает наличие продолжающегося явле-
ния Ла-Нинья, которое также наблюдается и по данным 
реанализа ERA5. В акватории северной части Тихого 
океана ожидались значительные отклонения темпера-

Рис. 4. Аномалия давления на уровне моря (гПа) в июне–августе 2022 г. относительно 
среднего за 1993–2009  гг. по данным реанализа ERA5  (вверху) и модельного ансамбля 
(внизу). 

Таблица 3. Коэффициенты корреляции аномалий по пространству температуры на уровне 2 м 
(T2m) и давления на уровне моря (SLP) по данным сезонного прогноза модели INMCM50, мульти-
модельного ансамбля ВМО (справа от косой черты) и диапазона значений по данным отдельных 
моделей, входящих в мультимодельный ансамбль ВМО (диапазон значений указан в круглых скоб-
ках) [9], за июнь–июль–август 2022 г. 

ACC Глобально
Тропики

20°ю.ш. – 20°с.ш.

Внетропическая зона 
Северного 
полушария

20° с.ш. – 90° с.ш.

Внетропическая зона 
Южного полушария
90° ю.ш. – 20° ю.ш.

Северная 
Евразия

35°с.ш. – 75°с.ш.
20°в.д. – 180°в.д.

T2m
0.49/0.40

(0.10–0.50)
0.61 0.26 0.48 -0.07

SLP
0.64/0.63

(0.10–0.68)
0.87 0.03 0.80 -0.43
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на уровне моделей, демонстрирующих 
наиболее высокое качество прогноза 
на лето 2022 г. в мультимодельном ан-
самбле WMO LRF MME. 

Среднеквадратичная ошибка про-
гноза модели INMCM50  средней 
за июнь–июль–август 2022 г. темпера-
туры на уровне 2  м (T2m) ниже, чем 
по данным модели, демонстрирующей 
наиболее низкую среднеквадратич-
ную ошибку в прогнозе мультимо-
дельного ансамбля WMO LRF MME, 
а среднеквадратичная ошибка прогно-
за давления на уровне моря (SLP) мо-
дели ИВМ РАН ниже, чем по данным 
мультимодельного ансамбля WMO 
LRF MME (табл. 4).

Оправдываемость прогноза модели 
INMCM50  в среднем за июнь–июль–   
–август 2022 г. была вычислена по фор-

муле из Приложения 1 в [16] (табл. 5). Оправдывае-
мость сезонного прогноза модели INMCM50 в Север-
ной Евразии достигает значения 79%.

Также в прогнозе за июнь–июль–август 2022  г. мо-
дель демонстрирует (табл. 6) значение площади под 
графиком кривой ROC бо́льшее, чем мультимодель-
ный ансамбль WMO LRF MME для приземной темпе-
ратуры в Северной Евразии для всех трех категорий 
(ниже нормы, около нормы и выше нормы). 

Заключение

На основе модели климата INMCM50  создана си-
стема прогнозирования сезонных аномалий погоды. 
Сравнение качества воспроизведения аномалий де-
кабря–февраля и июня–августа с другими прогности-
ческими системами показывает, что в основном оно 
соответствует современному мировому уровню и соз-
данная прогностическая система готова к оперативно-
му использованию.

Таблица 4. Среднеквадратичная ошибка прогноза температуры на уровне 2 м (T2m) и давления 
на уровне моря (SLP) по данным сезонного прогноза модели INMCM50, мультимодельного ансам-
бля ВМО и диапазона значений по данным отдельных моделей, входящих в мультимодельный ан-
самбль ВМО (диапазон значений указан в круглых скобках) [9], за июнь–июль–август 2022 г. 

RMSE
Глобально

T2m SLP
INMCM50 0.85 144.71
WMO LRF MME 1.1 (1.05–1.45) 150 (140–200)

Таблица 5. Оправдываемость (%) сезонного прогноза модели INMCM50 температуры на уровне 
2 м (T2m) и давления на уровне моря (SLP) за июнь–июль–август 2022г., вычисленная на основе 
данных реанализа ERA5

Поле Глобально
Тропики

20° ю.ш.– 20° с.ш.

Внетропическая зона
 Северного полушария

20° с.ш. – 90° с.ш.

Внетропическая зона
 Южного полушария

90° ю.ш.–20° ю.ш.

Северная Евразия
35° с.ш. – 75° с.ш.
20° в.д. – 180° в.д.

T2m 68 66 68 68 79
SLP 51 55 43 56 44

Таблица 6. ROC-характеристика температуры на уровне 2 м (T2m) и давления на уровне моря 
(SLP) для категорий ниже нормы (BN), около нормы (NN), выше нормы (AN) по данным сезонного 
прогноза модели INMCM50 и мультимодельного ансамбля ВМО [9] за июнь–июль–август 2022 г.

ROC
Глобально Северная Евразия

T2m SLP T2m SLP
BN NN AN BN NN AN BN NN AN BN AN NN

INMCM50 0.75 0.57 0.53 0.59 0.46 0.86 0.43 0.41 0.43 0.32 0.65 0.31
WMO LRF MME 0.72 0.64 0.75 0.75 0.59 0.77 0.21 0.26 0.12 0.54 0.48 0.53
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Abstract
Prediction system of seasonal weather and climate anomalies is developed on the basis of INM RAS climate 

model. The model includes block of atmospheric dynamics with surface and soil model, block of ocean and sea 
ice dynamics, and aerosol block. Initial states were generated as anomalies of atmospheric, oceanic and ice states 
derived from reanalysis added to model climatology. Simulation of weather anomalies in December–February and 
June–August, 1980–2014 was considered. It is shown that model is capable to reproduce anomalies of winter and 
summer seasons, including anomalies associated with North Atlantic Oscillation (NAO), Pacific North American 
Oscillation (PNA). The quality of seasonal forecasts with developed prediction system is close to the quality of other 
present day seasonal prediction systems. Operative simulations of weather anomalies in June–August, 2022, are 
considered. It is possible to use successfully the prediction system in operative regime.

Keywords: model, climate, weather, anomaly, atmosphere, ocean, correlation, prediction.

*The work was financially supported by RFBR (project 20-05-00673).
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Fig. 1. NAO index in Decembe–February 1980–2014 for ERA-Interim reanalysis (black), CRU (green), mean over model ensemble (red). Interval for 
model ensemble members is shown in blue dashed. 

Fig. 2. PNA index in December–February 1980–2014 for ERA-Interim reanalysis (black), CRU (green), mean over model ensemble (red). Interval for 
model ensemble members is shown in blue dashed.

Table 1. Correlation coefficients averaged over Northern Eurasia (25E–170W, 40N–80N) for near surface 
air temperature (T2m), temperature at 850 hPa (T850), height of 500 hPa (Н500) and sea level pressure 
(SLP) for prediction systems of European Center of Medium Weather Forecasts (ECMWF), Meteo-France, 
USA prediction system (GFS), UK Met Office (Met Office), multimodel ensemble WMO LRF MME (ММЕ) 
[9] and climate model of INM RAS (INMCM50)

Parameter ECMWF Meteo-France GFS Met Office MME INMCM50

T2m 0.28 0.24 0.20 0.28 0.30 0.19

T850 0.33 0.24 0.24 0.35 0.38 0.23

H500 0.29 0.19 0.18 0.30 0.32 0.18

SLP 0.23 0.21 0.24 0.21 0.28 0.23
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Table 2. Values of prediction skill indicator with respect to climate MSSS for Jule–August mean near surface 
air temperature (T2m), temperature at 850 hPa  (T850), height of 500 hPa (H500), sea level pressure (SLP), 
precipitation (Precip) for the globe calculated for prediction systems of European Center of Medium Weather 
Forecasts (ECMWF), Meteo-France, USA prediction system (GFS), UK Met Office (Met Office), multimodel 
ensemble WMO LRF MME (ММЕ) [9] and climate model of INM RAS (INMCM50)

Parameter ECMWF DWD Meteo-France GFS Met Office MME INMCM50

T2m 0.008 -0.020 -0.041 -0.119 0.013 0.085 -0.009
T850 0.028 0.050 0.043 -0.029 0.104 0.092 0.108
H500 -0.042 0.081 0.037 0.007 0.098 0.051 0.103
SLP -0.028 0.072 0.050 0.031 0.095 0.046 0.091
Precip 0.126 -0.189 -0.047 -0.216 -0.016 0.195 -0.203

Fig. 3. Surface temperature anomaly (K) in June–August 2022 with respect to 1993–2009 mean for reanalysis ERA5 (top) and model ensemble 
(bottom). 
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Fig. 4. Sea level pressure anomaly (hPa) in June–August 2022 with respect to 1993–2009 mean for reanalysis ERA5 (top) and model ensemble 
(bottom). 

Table 3. Spatial anomaly correlation coefficients for temperature at 2 m (T2m) and sea level pressure (SLP) 
for seasonal forecast of model INMCM50/Multimodel ensemble WMO LRF MME [9] and interval for 
individual models for June–August 2022   

ACC Global
Tropics

20S–20N
Northern extratropics 

20N–90N
Southern extratropics 

90S–20S

Northern Eurasia 
20E–180E, 
35N–75N

T2m
0.49/0.40

(0.10–0.50)
0.61 0.26 0.48 -0.07

SLP
0.64/0.63

(0.10–0.68)
0.87 0.03 0.80 -0.43

Table 4. Root mean square error for global forecast for temperature at 2 m (T2m) and sea level pressure 
(SLP) for model INMCM50, multimodel ensemble WMO LRF MME [9] and interval for individual models 
in brackets for June–August 2022

RMSE
Global

T2m SLP
INMCM50 0.85 144.71
WMO LRF MME 1.1 (1.05–1.45) 150 (140–200)
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Table 5. Forecast skill (%) for model INMCM50 for temperature at 2 m (T2m) and sea level pressure (SLP) 
for June–August 2022 with respect to reanalysis ERA5

Variable Global
Tropics

20S–20N
Northern extratropics 

20N–90N
Southern extratropics 

90S–20S

Northern Eurasia
20E–180E, 
35N–75N

T2m 68 66 68 68 79
SLP 51 55 43 56 44

Table 6. ROC-values for temperature at 2 m (T2m), sea level pressure (SLP) for category below norm 
BN, near norm NN and above norm AN for seasonal forecast with INMCM50 model and for multimodel 
ensemble WMO LRF MME [9] for June–August 2022 

ROC
Global Northern Eurasia

T2m SLP T2m SLP
BN NN AN BN NN AN BN NN AN BN AN NN

INMCM50 0.75 0.57 0.53 0.59 0.46 0.86 0.43 0.41 0.43 0.32 0.65 0.31
WMO LRF MME 0.72 0.64 0.75 0.75 0.59 0.77 0.21 0.26 0.12 0.54 0.48 0.53
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ские, в том числе цеолитсодержащие, мембраны [7]. 
Цеолит H-ZSM-5 [8] характеризуется общей формулой 
|Nax(H2O)16|∙[AlxSi96-xO192] (x<27) с размерами прямых 
каналов 5.3–5.6 Å и синусоидальных каналов 5.1–5.5 Å, 
что позволяет молекулам с кинетическим радиусом 
меньше 3.4 Å свободно диффундировать в порах це-
олита. Кинетические диаметры водорода, диоксида 
углерода, моноксида углерода и азота имеют близкие 
значения и составляют 2.89 Å, 3.3 Å, 3.76 Å, 3.64 Å [9], 
что существенно затрудняет выделение чистого водо-
рода из их смесей. Одним из возможных направлений 
решения этого вопроса является включение металли-
ческих наночастиц в поверхность мембраны для уве-
личения скорости переноса водорода по ее поверхно-
сти [10]. Традиционно в качестве металлов-модифика-

Введение

Получение чистого водорода 
из его смесей с углекислым газом, 
угарным газом, азотом является важ-
ным химико-технологическим про-
цессом, применяемым в химической 
промышленности для производства 
аммиака [1], гидропереработки нефти 
[2], получения синтетического этано-
ла и метанола [3], получения хлори-
стого водорода [4], а также для рабо-
ты топливных элементов. В настоящее 
время широко применяются полимер-
ные [5], металлические [6], керамиче-

Получение и исследование железо- и никельсодержащих 
композитных материалов на основе цеолита H-ZSM-5 

в качестве мембран для очистки водорода*
Р.В. Бровко, М.А. Монжаренко, С.П. Михайлов, К.Е. Сальникова, В.Ю. Долуда

Разделение сложных водородсодержащих газовых смесей с целью получения технического и высокочистого водорода 
является важной научно-технической задачей, определяющей возможность дальнейшего планомерного развития 
«зеленой» экономики. В статье приводятся результаты исследования Fe- и Ni-содержащих мембран на основе цеолита 
H-ZSM-5 и оксида алюминия, применяемых для очистки водорода от угарного газа, углекислого газа и азота. Моно- 
и биметаллические Fe- и Ni-содержащие мембраны были получены методом горячего прессования оксида алюминия 
и цеолита H-ZSM-5 с последующим вторичным ростом цеолита на поверхности мембраны, адсорбцией и восстановлением 
активных металлов. 

Синтезированные моно- и биметаллические образцы Al2O3-ZSM-5-Fe, Al2O3-ZSM-5-Ni и Al2O3-ZSM-5-Fe-Ni 
с различным содержанием активных металлов были исследованы различными физико-химическими методами, включая 
низкотемпературную адсорбцию азота, химическую адсорбцию аммиака, водорода, рентгенофлуоресцентный анализ. 
Биметаллический образец Al2O3-ZSM-5-с-Fe-3%-Ni-3% характеризовался большей селективностью при отделении 
водорода из сложных смесей по сравнению с результатами, приведенными в литературе. Высокая селективность 
вышеуказанной мембраны может быть обусловлена более высокой скоростью адсорбции водорода и его миграции 
по поверхности биметаллических частиц.

Ключевые слова: разделение водорода, мембраны, цеолиты, H-ZSM-5, Fe, Ni.

*Работа выполнена при финансовой поддержке РФФИ (проект №20-38-51001).



ВЕСТНИК РФФИ ФУНДАМЕНТАЛЬНЫЕ НАУЧНЫЕ ИССЛЕДОВАНИЯ В ОБЛАСТИ ЕСТЕСТВЕННЫХ НАУК

46 DOI: 10.22204/2410-4639-2023-119-120-03-04-45-59 № 3-4 (119-120) июль–декабрь 2023 г.

нагревом формы до 250 °С для форми-
рования затравочного слоя цеолита вы-
сотой 0.3 мм. После этого образец поме-
щался в автоклав и нагревался до 140 °С 
и выдерживался при этой температуре 
в течение 48 ч для перекристаллизации 
слоя цеолита. Затем мембрана промы-
валась 0.1 М раствором соляной кис-
лоты и дистиллированной водой и по-
следовательно высушивалась на воз-
духе и в сушильном шкафу при 105 °С, 
120 °С, 180 °С и 250 °С.

Вторичный рост цеолита
Для вторичного роста цеолита 

форма с алюминиевой подложкой 
и затравочным слоем цеолита, под-
готовленном на предыдущем этапе 
синтеза, помещалась в автоклав с во-
дным раствором гидроксида натрия, 
алюмината натрия и оксидом крем-
ния в соотношении SiO2:Al2O3:NaOH: 
:H2O=1:0.05:0.1:40. Автоклав нагре-
вался до 180 °С и выдерживался при 
этой температуре в течение 48 ч. По-
сле чего образец вынимался и после-
довательно высушивался на воздухе 
и в сушильном шкафу при 105 °С, 
120 °С, 180 °С и 250 °С.

 Модификация мембраны железом 
и никелем
Для модификации полученных мем-

бран металлами использовались 0.1 М 
растворы Fe(CH3COO)2 и Ni(CH3COO)2, 
в которые помещались синтезиро-
ванные мембраны на 6  ч, после чего 
проводилась отмывка образцов во-
дой с последующей сушкой на возду-
хе и в сушильном шкафу при 105 °С, 
120 °С, 180 °С и 250 °С. Далее прово-
дилось восстановление поверхности 
мембраны при 550 °С в токе водорода 
при скорости его подачи 5 мл/мин в те-
чение 1 ч. Перечень полученных образ-
цов приведен в табл. 2 и 3. 

 Проведения исследования 
хемосорбции активных газов
Исследование хемосорбции водоро-

да и аммиака на полученных образцах 
материалов проводилось для опреде-
ления количества хемосорбирован-
ного водорода и количества бренсте-

торов используются Pd, Pt, Rh, Ni, Cu, Fe, Au, и Ag [11], 
что может способствовать увеличению содержания 
водорода на поверхности мембраны [12]. Кроме этого, 
металломодифицированые цеолиты широко приме-
няются в различных каталитических процессах, при 
этом ускорение переноса водорода по поверхности 
таких систем положительно влияет на увеличение об-
щей скорости взаимодействия реагирующих веществ 
[13]. При этом никель и железо могут рассматривать-
ся как одни из самых привлекательных модификато-
ров водородпроницаемых мембран в связи с низкой 
стоимостью и достаточно высокой эффективностью 
[14]. Обычно Ni и Fe вносятся в цеолитную матрицу 
посредством ионного обмена [14], пропитки [15] или 
вторичного роста цеолитов вокруг уже образованных 
наночастиц металлов [16]. В случае ионного обмена во-
дород бренстедовских кислотных центров заменяется 
на атомы металлов непосредственно в порах цеолита, 
в связи с чем возможно увеличение скорости переноса 
водорода по поверхности пор цеолита [17], в отличие 
от образцов, полученных методом пропитки или вто-
ричного роста [18]. В статье приводятся результаты 
исследования Ni- и Fe-содержащих мембран на основе 
оксида алюминия и цеолита H-ZSM-5, полученных ме-
тодом термоформирования и вторичного роста цеоли-
та в процессе разделения водорода из сложных смесей. 

Материалы и методы

Для получения исследуемых композитов исполь-
зовался химически чистый оксид алюминия, цеолит 
H-ZSM-5, гидроксид натрия, карбонат натрия, оксид 
кремния. Химически чистые газы – диоксид углерода, 
моноксид углерода, гелий, аммиак, водород, азот – ис-
пользовались для проведения физосорбции и хемо-
сорбции газов, хроматографического анализа и экспе-
риментов по определению селективности мембран.

Получение композитов
Для получения водородопроницаемой мембраны 1.4 г 

γ-оксида алюминия и 0.1 г карбоната кальция помеща-
лись в плоскодонную колбу и заливались 100 мл 0.1 М 
раствора гидроксида натрия, после чего суспензия по-
мещалась на лабораторный встряхиватель и произво-
дилось перемешивание в течение 6 ч, затем осадок отде-
лялся центрифугированием и переносился в форму для 
прессования с диаметром 25 мм, слой осадка выравни-
вался и осадок прессовался с усилием 10 т с нагревом 
формы до 250 °С для формирования подложки мембра-
ны толщиной 2 мм. Навеска 0.5 г цеолита H-ZSM-5 пере-
мешивалась в 50 мл 0.1 М раствора гидроксида натрия, 
эта суспензия пропускалась через форму с полученным 
на предыдущем этапе оксидом алюминия, затем про-
водилось прессование с усилием 10  т с постепенным 
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довских активных центров, которые 
способствуют увеличению миграции 
ионов водорода по поверхности мем-
браны, для чего был использован ана-
лизатор хемосорбции газов AutoChem 
HP, Micromeritics, США. Для проведе-
ния анализа 0.2 г образца помещались 
в кювету и продувались гелием или 
аргоном (в случае проведения экспе-
риментов по температуропрограмми-
руемой десорбции водорода) с расхо-
дом 20 мл/мин в течение 30 мин при 
плавном нагреве до 600 °С с последу-
ющим охлаждением до 150 °С и сме-
ной газа на 10  об.% смесь водорода 
в аргоне или аммиака в гелии. После 
обработки образцов в течение 30 мин 
в токе активного газа производи-
лась смена газа на гелий или аргон 
для удаления физосорбированного 
водорода или аммиака. В дальнейшем 
проводился нагрев образцов до 600 °С 
со скоростью нагрева 10 °С/мин с ре-
гистрацией количества десорбирован-
ных с поверхности образца газов. Для 
определения количества десорбиро-
ванного водорода и аммиака исполь-
зовались предварительно подготов-
ленные калибровочные зависимости. 

 Исследование низкотемпературной 
адсорбции азота
Для исследования особенностей фи-

зической адсорбции азота и опреде-

ления объема и площади поверхности микро- и мезо-
пор использовался анализатор поверхности Beckman 
coulter SA 3100 (Coulter Сorporation, Miami, Florida, 
USA). Для анализа образцы помещались в кварцевую 
кювету и устанавливались в порт подготовки пробы, 
где нагревались до 120 °С при непрерывной подаче 
аргона. После сушки образец устанавливался в ана-
литический порт, где производилась съемка изотермы 
адсорбции азота. Изотерма адсорбции азота обраба-
тывалась с использованим модели Ленгмюра, Бруна-
уэра – Эммета – Тейлора, t-графика для определения 
площади поверхности микро- и мезопор, а также 
определения объема пор. Модель Баррета – Джойне-
ра – Халенды использовалась для построения распре-
деления мезопор по размерам.

 Определение содержания металлов методом 
рентгенофлуоресцентного анализа
Для определения содержания в полученных образ-

цах Ni и Fe был использован флуоресцентный ана-
лизатор «Спектроскан Макс», снабженный LiF(200) 
кристаллом, при напряжении на трубке анода 40  кВ 
и мощности 160 Вт. Для точного определения содер-
жания Ni и Fe были использованы предварительно по-
строенные калибровочные зависимости.

 Эксперименты по определению проницаемости 
мембран
Подготовленные образцы мембраны были протес-

тированы с использованием модуля, представленного 
на рис. 1, состоящего из двух фланцев, изготовлен-
ных из нержавеющей стали, снабженных входными 
и выходными отверстиями для подачи и отвода газо-
вой смеси и продувочного газа, а также для установки 

Рис. 1. a – Схематическая диаграмма мембранного модуля: 1 – подача газовой смеси; 2 – вход для установки термопары исходной газовой смеси; 
3 – выход газа; 4, 5 – фланцы мембранного модуля; 6 – вход продувочного газа; 7 – вход для установки термопары продувочного газа; 8 – выход про-
дувочного газа; 9 – мембрана; 10 – прокладка; b – фотография мембранного модуля.

a b
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Результаты и обсуждение

Исходный ɣ-оксид алюминия, ис-
пользованный для получения под-
ложки мембраны, характеризовался 
присутствием мезопор (рис. 3a), с мак-
симумом в области 3  нм и широким 
пиком в области 12–40  нм. Образец 
цеолита H-ZSM-5  (рис. 3а), исполь-
зуемый для создания первичного 
слоя цеолита, характеризовался на-
личием малого количества мезопор 
в области менее 3  нм, что также ха-
рактерно для образцов мембраны 
H-ZSM-5-1  с напрессованным слоем 
цеолита H-ZSM-5 и с вторично выра-
щенным слоем цеолита H-ZSM-5-2.

Кривая температуропрограмми-
руемой десорбции аммиака (рис. 3b) 
для исходного образца оксида алю-
миния показала наличие широкого 
десорбционного пика в диапазоне 
200–600 °С, который может быть от-
несен к смеси слабых и сильных брен-
стедовских кислотных центров, спо-
собных ускорять транспорт водорода 
по поверхности мембраны. Исходный 
образец цеолита H-ZSM-5  (рис. 3b) 
характеризуется наличием широко-
го сдвоенного пика с максимумами 
в 300 °С и 420 °С, что соответству-
ет бренстедовским центрам средней 
силы и сильным кислотным центрам. 
Десорбция аммиака с поверхности 
образца с совместно спрессованными 
слоями оксида алюминия и цеолита – 
H-ZSM-5-1 – показывает наличие од-
ного широкого пика низкой интенсив-
ности в области 200–500 °С. Для  об-
разца, полученного повторным ро-
стом цеолита H-ZSM-5-2, наблюдает-
ся увеличение интенсивности этого 
пика, что свидетельствует о росте 
количества кислотных центров на по-
верхности цеолита.

Поверхность микропор (табл. 1) 
была рассчитана по изотермам адсорб-
ции азота с использованием модели 
t-графика. Образец исходного оксида 
алюминия характеризуется практиче-
ски полным отсутствием микропор, 
в то время как для исходного образца 
цеолита площадь поверхности ми-
кропор составляет 220  м2/г.  Образец 

термопары, мембраны, прокладок для герметизации 
системы. 

Для определения проницаемости и селективности 
полученных мембран по водороду был использован 
мембранный модуль, изготовленный из нержавею-
щей стали 316 L. Мембранный модуль (рис. 1) состо-
ит из двух пластин с обжатой посредине прокладка-
ми мембраной. Для достижения требуемой темпе-
ратуры мембранный модуль устанавливался в печь 
(рис. 2), для определения селективности и проница-
емости мембраны по водороду проводился хромато-
графический анализ исходной газовой смеси, смеси 
после прохождения через мембрану и продувочного 
газа. Каждый эксперимент повторялся не менее трех 
раз. Для контроля подачи газовой смеси использовал-
ся контроллер массового потока газов Brooks 5850. До 
проведения экспериментов мембрана проверялась 
на наличие возможных утечек продуванием гелия при 
разнице давлений на сторонах мембраны 100 кПа при 
комнатной температуре. Перед проведением экспери-
мента установленная мембрана медленно нагревалась 
до рабочей температуры в токе гелия и выдерживалась 
в течение 6 ч. Также система характеризовалась нали-
чием регулятора дифференциального давления для 
поддержания постоянной разницы давления по сторо-
нам мембраны. 

Рис. 2. Схематическая диаграмма установки для тестирования проницае-
мости и селективности полученных мембран: 1 – баллон с газовой смесью; 
2 – газовый баллон с аргоном; 3, 4, 12, 13 – регулятор давления; 5, 6 – кон-
троллер массового расхода газов; 7, 8  – газовый клапан; 9  – мембранный 
модуль, 10 – нагреватель, 11 – термопара; 14 – контроллер температуры;    
15 – газовый хроматограф; 16 – кран-переключатель.
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спрессованных слоев оксида алюми-
ния и цеолита Al2O3-ZSM-5-1 характе-
ризовался площадью поверхности ми-
кропор 17  м2/г, рост вторичного слоя 
цеолита на поверхности образца Al2O3-
ZSM-5-2 привел к увеличению площа-
ди поверхности микропор до 42 м2/г.

Количество кислотных цен-
тров (табл. 1) для исходного об-
разца оксида алюминия составило 
0.92  ммоль(NH3)/г, при этом для ис-
ходного образца H-ZSM-5  общая 
кислотность поверхности состав-
ляет 0.24  ммоль(NH3)/г.  Для об-
разцов совместно спрессованного 
слоя оксида алюминия и цеолита 
Al2O3-ZSM-5-1  кислотность возрос-
ла до 0.37  ммоль (NH3)/г, в то время 
как для образца с вторичным ростом 
оксида цеолита Al2O3-ZSM-5-2  об-
щая кислотность поднялась 
до 0.75 ммоль(NH3)/г.

Внесение 1  мас.% Fe на поверх-
ность мембраны (рис. 4а) приводит 
к уменьшению объема мезопор в об-
ласти 3–20  нм, дальнейшее увеличе-

ние содержания Fe до 2 мас.% приводит к уменьшению 
объема пор, особенно в области 4–7 нм, а дальнейшее 
увеличение содержания железа до 3  мас.% приво-
дит к практически полной закупорке пор. Увеличе-
ние содержания модифицирующего металла  – Fe  – 
от 1 до 3 мас.% (рис. 4b) также способствует уменьше-
нию десорбционного пика аммиака, что, в свою оче-
редь, указывает на уменьшение кислотности поверх-
ности Fe-модифицированных образцов.

Введение на поверхность мембраны 1 мас.% Fe при-
вело к уменьшению площади поверхности мембраны 
с 42 м2/г до 34 м2/г (табл. 2), дальнейшее увеличение 
содержания железа до 2  и 3  мас.% привело к умень-
шению площади поверхности мембраны до 21  м2/г 
и 15  м2/г соответственно. Кислотность поверхности 
Fe-модифицированных мембран также уменьшается 
с 0.54 ммоль(NH3)/г до 0.36 ммоль(NH3)/г при увеличе-
нии концентрации Fe с 1 мас.% до 3 мас.%. 

Модификация поверхности мембраны никелем 
(рис. 5а) привела к существенному уменьшению объ-
ема мезопор в диапазоне 4–10 нм. Также происходит 
существенное снижение поверхностной кислотности 
(рис. 5b), что выражается в существенном уменьшении 
интенсивности десорбционных пиков. Уменьшение 
объема пор и кислотности поверхности связано с ад-
сорбцией ионов никеля на поверхности цеолитов. 

Рис. 3. a – Распределение пор по размерам для исходных веществ и образцов в ходе подготовки мембраны; b – кривые десорбции аммиа-
ка с поверхности исходных веществ и образцов в ходе подготовки мембраны. 

a b

Таблица 1. Характеристики поверхности исходных веществ и образцов в ходе подготовки мем-
браны

Образец
Площадь микро-

пор, м2/г
t-График: площадь 
поверхности, м2/г

Концентрация кислотных 
центров,

ммоль(NH3)/г

Al2O3 0 116 0.92

H-ZSM-5 220 79 0.24

Al2O3-ZSM-5-1 17 25 0.37

Al2O3-ZSM-5-2 42 32 0.75

Температура, °C
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та. Кислотность поверхности Ni-мо-
дифицированных образцов также 
уменьшается с 0.24  ммоль(NH3)/г 
до 0.07  ммоль(NH3)/г при увели-
чении концентрации Fe с 1  мас.% 
до 3 мас.%, что говорит о практиче-
ски полном заполнении кислотных 
центров ионами Ni при внесении 
не менее 3 мас.%. 

Последовательное нанесение Fe 
и Ni на поверхность мембраны при 

Введение 1 мас.% Ni на поверхность немодифици-
рованной мембраны способствовало уменьшению 
площади поверхности мембраны с 42 м2/г до 38 м2/г 
(табл. 3), а дальнейшее увеличение содержания ни-
келя до 2 и 3 мас.% привело к уменьшению площади 
поверхности мембраны до 34 м2/г и 26 м2/г соответ-
ственно. Полученные значения площади микро-
пор для Ni-модифицированной мембраны меньше 
по сравнению со значениями площадей микропор 
для Fe‐модифицированной мембраны, что является 
следствием лучшей координации Fe в порах цеоли-

Рис. 4. a – Распределение пор по размерам и b – кривые температуропрограммируемой десорбции аммиака для Fe-модифицированных 
мембран.

a b

Таблица 2. Свойства поверхности Fe-модифицированных образцов

Образец
Площадь 

поверхности 
микропор, м2/г

t-График: 
площадь поверх-

ности, м2/г

Концентрация кис-
лотных центров,

ммоль(NH3)/г

Концентрация 
металла,

мас.%

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-1% 34 27 0.54 0.93

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-2% 21 20 0.41 1.95

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3% 15 14 0.36 2.94

Рис. 5. a – Распределение пор по размерам и b – кривые температуропрограммируемой десорбции аммиака для Ni-модифицированных 
мембран.

a b
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получении биметаллических образ-
цов (табл. 4) приводит к существен-
ному уменьшению площади поверх-
ности микропор, сравнимому с ре-
зультатами, полученными для моно-
металлических образцов при сходном 
содержании металлов. 

Количество бренстедовских кис-
лотных центров (табл. 4) также кор-
релирует с количеством нанесенных 
на мембрану металлов, уменьшаясь 
с увеличением общего содержания 
металлов. Количество адсорбиро-
ванного водорода также увеличи-
вается при увеличении содержания 
никеля.

Сравнение проницаемости полученных мембран 
по водороду и их селективность разделения была ис-
следована при температуре 400 °С, расходе продувоч-
ного газа (Ar) 30  мл/мин при стандартных условиях 
и используемой газовой смеси состава: 10 об.% H2, 
9 об.% CO2, 1 об.% CO и 80 об.% N2  (рис. 6).

Монометаллические образцы мембран характеризу-
ются более высокой проницаемостью по водороду, ко-
торая достигает 0.24 мл/(см2∙мин) для образца, содер-
жащего 1 мас.%, при этом селективность по водороду 
для монометаллических образцов не превышает 50%. 
Образцы биметаллических мембран характеризуются 
значительно меньшей проницаемостью по водороду, 
которая составляет 0.07–0.1 мл/(см2∙мин), при этом се-
лективность по водороду достигает 98% для наиболее 
эффективного образца Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3%-Ni-2%. 

Таблица 3. Свойства поверхности Ni-модифицированных образцов

Образец
Площадь 

поверхности 
микропор, м2/г

t-График: 
площадь 

поверхности, м2/г

Концентрация 
кислотных 
центров,

ммоль(NH3)/г

Концентрация 
металла,

мас.%

Al2O3-ZSM-5-2-Ni-1% 38 28 0.24 1.15

Al2O3-ZSM-5-2-Ni-2% 34 25 0.11 2.03

Al2O3-ZSM-5-2-Ni-3% 26 18 0.07 3.07

Таблица 4. Свойства поверхности биметаллических образцов

Образец
Площадь 

поверх ности 
микропор, м2/г

t-График: 
площадь 

поверхности, 
м2/г

Концентрация 
кислотных 
центров,

ммоль(NH3)/г

Концентрация 
H2

ads,
ммоль(H2)/г

Концентра-
ция 

металла,
мас.%

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-1%-Ni-1% 20 14 0.38 0.017
Fe – 0.94;
Ni – 0.97

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-1%-Ni-2% 17 12 0.24 0.032
Fe – 0.92;
Ni – 2.03

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-1%-Ni-3% 14 10 0.16 0.048
Fe – 0.98;
Ni – 3.08

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-2%-Ni-1% 18 14 0.21 0.018
Fe – 1.87;
Ni – 1.12

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-2%-Ni-2% 10 12 0.15 0.036
Fe – 1.92;
Ni – 1.94

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-2%-Ni-3% 8 11 0.11 0.061
Fe – 1.93;
Ni – 2.75

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3%-Ni-1% 10 11 0.14 0.015
Fe – 1.03;
Ni – 0.94

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3%-Ni-2% 6 8 0.10 0.092
Fe – 2.89;
Ni – 1.91

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3%-Ni-3% 6 6 0.08 0.084
Fe – 3.01;
Ni – 3.12
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Заключение

Синтезированные моно- и биметал-
лические образцы Al2O3-ZSM-5-Fe, 
Al2O3-ZSM-5-Ni и Al2O3-ZSM-5-Fe-Ni 
с содержанием активных металлов 
1–3  мас.% были исследованы мето-
дами низкотемпературной адсорб-
ции азота, химической адсорбции 
аммиака и водорода, а также был 
проведен рентгенофлуоресцентный 
анализ для определения содержания 
металлов. Адсорбция азота на по-

Повышение селективности биметаллических мембран 
по водороду по сравнению с монометаллическими мо-
жет быть связано с более плотным заполнением по-
верхности мембраны металлами, а также повышением 
скорости переноса водорода. 

Сравнение полученных результатов для наиболее 
селективного образца мембраны Al2O3-ZSM-5-2-Fe- 
-3%-Ni-2% с данными, приведенными в литературе, 
представлено в табл. 5. Полученная проницаемость 
по водороду превышает показатели проницаемости 
на 10–15% по сравнению со сходными материалами 
Ni-BaCe0.95Tb0.05O3-δ [19], кроме того, следует отметить 
более низкую рабочую температуру.

Селективность по H2, % 
0 20 40 60 80 100

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-1%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-2%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3%
Al2O3-ZSM-5-2-Ni-1%
Al2O3-ZSM-5-2-Ni-2%
Al2O3-ZSM-5-2-Ni-3%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-1%-Ni-1%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-1%-Ni-2%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-1%-Ni-3%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-2%-Ni-1%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-2%-Ni-2%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-2%-Ni-3%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3%-Ni-1%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3%-Ni-2%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3%-Ni-3%

Проницаемость по H2, млстcм-2мин-1
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-1%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-2%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3%
Al2O3-ZSM-5-2-Ni-1%
Al2O3-ZSM-5-2-Ni-2%
Al2O3-ZSM-5-2-Ni-3%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-1%-Ni-1%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-1%-Ni-2%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-1%-Ni-3%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-2%-Ni-1%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-2%-Ni-2%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-2%-Ni-3%

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3%-Ni-1%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3%-Ni-2%
Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3%-Ni-3%

a b

Рис. 6. a – Проницаемость исследованных мембран по водороду и b – селективность процесса разделения газовой смеси по водороду 
10 об.% H2, 9 об.% CO2, 1 об.% CO и 80 об.% N2, температура проведения процесса 400 °С, расход продувочного газа 30 мл/мин при стан-
дартных условиях).

Таблица 5. Сравнение проницаемости наиболее селективной мембраны с данными, представлен-
ными в научно-технической литературе

Образец t, °С Состав газа
Продувоч-

ный газ

Проницаемость 
по H2,

мл·мин-1·см-2

Ссылка

Ni-LWO40 1000 50% H2/He Ar 0.018 [20]

Ni-BaCe0.95Tb0.05O3-δ 850 50% H2/N2 He 0.09 [19]

Y2O3-CuO-CeO2/Ni 300 H2 — 0.017 [21]

Ni-Alloy 690 325 H2 — 0.00011 [22]

Ni-La0.5Ce0.5O2−δ 900 H2 — 0.0015 [23]

Ti50.864Ni44.961Pd4.175 400 50% H2/N2 Ar 0.006 [24]

Nb51W5Ti23Ni21 400 H2 — 0.054 [25]

Al2O3-ZSM-5-s-Fe-3wt.%-Ni-2wt.% 400
10% H2, 
9% CO2, 

1% CO, 80% N2

Ar 0.095 *

*Экспериментальные данные, полученные авторами статьи в ходе работы над проектом.
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верхности Fe- и Ni-содержащих мем-
бран показала наличие микропор 
с площадью поверхности 15–34  м2/г 
и мезопор с площадью поверхности 
14–27  м2/г.  Увеличение содержания 
металлической фазы способствует 
уменьшению площади поверхности 
микро- и мезопор в образцах. Мо-
нометаллические образцы мембран 
показали более высокую проницае-
мость по водороду, которая достига-
ет 0.24 мл/(см2∙мин), при этом селек-

тивность по водороду не превышала 50%. Образцы 
биметаллических мембран характеризовались значи-
тельно меньшей проницаемостью по водороду, кото-
рая составляет 0.07–0.1 мл/(см2∙мин), при этом селек-
тивность по водороду для наиболее эффективного 
образца Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3%-Ni-2% составила 98%. 
Полученная проницаемость по водороду превышает 
на 10–15% показатели проницаемости сходных мате-
риалов, представленные в литературе, кроме того, сле-
дует отметить более низкую рабочую температуру, что 
существенно упрощает использование мембраны.
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Abstract
The separation of complex hydrogen-containing gas mixtures in order to obtain technical and high-purity hydrogen 

is an important scientific and technical task that determines the possibility of further systematic development of the 
"green" economy. The article presents the results of a study of Fe and Ni containing membranes based on zeolite 
H-ZSM-5 and aluminum oxide, used to purify hydrogen from carbon monoxide, carbon dioxide and nitrogen. Mono 
and bimetallic Fe and Ni containing membranes were obtained by hot pressing aluminum oxide and H-ZSM-5 zeolite 
with subsequent secondary growth of the zeolite on the membrane surface, adsorption and reduction of active metals.

Synthesized mono and bimetallic samples Al2O3-ZSM-5-Fe, Al2O3-ZSM-5-Ni and Al2O3-ZSM-5-Fe-Ni with differ-
ent content of active metals were investigated by various physicochemical methods including low-temperature ni-
trogen adsorption, chemical adsorption of ammonia, hydrogen, X-ray fluorescence analysis. The bimetallic sample 
Al2O3-ZSM-5-c-Fe-3%-Ni-2% has higher selectivity in the separation of hydrogen from complex mixtures compared to 
the results given in the literature. The high selectivity of the above membrane may be due to the possibility of a higher 
rate of hydrogen adsorption and its migration over the surface of bimetallic particles. 

Keywords: hydrogen separation, membranes, zeolites, H-ZSM-5, Fe, Ni.

*The work was financially supported by RFBR (project 20-38-51001).
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Images & Tables

Fig. 1. a – Schematic diagram of the membrane module: 1 – gas mixture supply; 2 – input for installation of a thermocouple of the initial gas mixture; 3 – gas 
outlet; 4, 5 – membrane module flanges; 6 – purge gas inlet; 7 – inlet for purge gas thermocouple installation; 8 – purge gas outlet; 9 – membrane; 10 – gasket; 
b – photograph of the membrane module.

a b

Fig. 2. Schematic diagram of the setup for testing the permeability and selectivity of the obtained membranes: 1 – a cylinder with a gas mixture; 
2 – gas cylinder with argon; 3, 4, 12, 13 – pressure regulator; 5, 6 – gas mass flow controller; 7, 8 – gas valve; 9 – membrane module; 10 – heater; 
11 – thermocouple; 14 – temperature controller; 15 – gas chromatograph; 16 – tap switch.
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Fig. 3. a – Pore size distribution for starting materials and samples during membrane preparation; b – ammonia desorption curves from the surface 
of starting materials and samples during membrane preparation.

a b

Table 1. Initial materials and samples surface characteristics during membrane preparation

Sample
Micropore area, 

m2/g
t-Plot area, 

m2/g
C(acid cites),
mmol (NH3)/g

Al2O3 0 116 0.92

H-ZSM-5 220 79 0.24

Al2O3-ZSM-5-1 17 25 0.37

Al2O3-ZSM-5-2 42 32 0.75

Fig. 4. a – Pore size distribution, and b – temperature-programmed ammonia desorption curves for Fe-modified membranes.

a b

Table 2. Surface properties of Fe-modified samples

Sample
Micropore area, 

m2/g
t-Plot area, 

m2/g
C(acid cites),
mmol (NH3)/g

C(Me),
w.%

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-1% 34 27 0.54 0.93

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-2% 21 20 0.41 1.95

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3% 15 14 0.36 2.94
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Fig. 5. a – Pore size distribution, and b – temperature-programmed ammonia desorption curves for Ni-modified membranes.

a b

Table 3. Surface properties of Ni-modified samples

Sample
Micropore area, 

m2/g
t-Plot area, m2/g

,
mmol (NH3)/g

C(Me),
w.%

Al2O3-ZSM-5-2-Ni-1% 38 28 0.24 1.15

Al2O3-ZSM-5-2-Ni-2% 34 25 0.11 2.03

Al2O3-ZSM-5-2-Ni-3% 26 18 0.07 3.07

Table 4. Surface properties of bimetallic samples

Sample
Micropore 

area, 
m2/g

t-Plot area, 
m2/g

C(acid cites),
mmol (NH3)/g

C(H2
ads),

mmol(H2)/g
C(Me),
w.%

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-1%-Ni-1% 20 14 0.38 0.017
Fe – 0.94;
Ni – 0.97

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-1%-Ni-2% 17 12 0.24 0.032
Fe – 0.92;
Ni – 2.03

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-1%-Ni-3% 14 10 0.16 0.048
Fe – 0.98;
Ni – 3.08

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-2%-Ni-1% 18 14 0.21 0.018
Fe – 1.87;
Ni – 1.12

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-2%-Ni-2% 10 12 0.15 0.036
Fe – 1.92;
Ni – 1.94

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-2%-Ni-3% 8 11 0.11 0.061
Fe – 1.93;
Ni – 2.75

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3%-Ni-1% 10 11 0.14 0.015
Fe – 1.03;
Ni – 0.94

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3%-Ni-2% 6 8 0.10 0.092
Fe – 2.89;
Ni – 1.91

Al2O3-ZSM-5-2-Fe-3%-Ni-3% 6 6 0.08 0.084
Fe – 3.01;
Ni – 3.12
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Fig. 6. a – Permeability of the studied membranes for hydrogen, and b – selectivity  of  the  process  of  separating  the  gas  semi-hydrogen 
10 vol.% H2, 9 vol.% CO2, 1 vol.% CO and 80 vol.% N2, process temperature 400 °С, purge gas flow rate 30 ml/min under standard conditions).

Table 5. Comparison of the hydrogen permeability of the most selective membrane with the data presented 
in the scientific and technical literature 

Sample t, °С Gas Sweep gas
Permiation H2;
ml·min-1·cm-2 Ref.

Ni-LWO40 1000 50% H2/He Ar 0.018 [20]

Ni-BaCe0.95Tb0.05O3-δ 850 50% H2/N2 He 0.09 [19]

Y2O3-CuO-CeO2/Ni 300 H2 — 0.017 [21]

Ni-Alloy 690 325 H2 — 0.00011 [22]

Ni-La0.5Ce0.5O2−δ 900 H2 — 0.0015 [23]

Ti50.864Ni44.961Pd4.175 400 50% H2/N2 Ar 0.006 [24]

Nb51W5Ti23Ni21 400 H2 — 0.054 [25]

Al2O3-ZSM-5-s-Fe-3wt.%-Ni-2wt.% 400
10% H2, 
9% CO2, 

1% CO, 80% N2

Ar 0.095 *

*Experimental data obtained by the authors during the work on the project.



ВЕСТНИК РФФИФУНДАМЕНТАЛЬНЫЕ НАУЧНЫЕ ИССЛЕДОВАНИЯ В ОБЛАСТИ ЕСТЕСТВЕННЫХ НАУК

59№ 3-4 (119-120) июль–декабрь 2023 г. DOI: 10.22204/2410-4639-2023-119-120-03-04-45-59

References
1. M. Ravi, J.W. Makepeace
 Chem. Commun., 2022, 58, 6076. DOI: 10.1039/D2CC01345B.
2.  W.A. Aboutaleb, A. El Naggar, M.A. Sayed, A.I. Zahran, S. Ahmed, 

M. Mekewi, A. El-Zahhar
 Mater. Chem. Phys., 2022, 276, 125165. 
 DOI: 10.1016/J.MATCHEMPHYS.2021.125165.
3. B. Lee, H. Lee, D. Lim, B. Brigljević, W. Cho, H. Cho, C. Kim, H. Lim 
 Appl Energy, 2020, 279, 115827. 
 DOI: 10.1016/J.APENERGY.2020.115827.
4. J.E. Nachod, J.H. Shapleigh
 Pat. USA, US59699445A, 1948.
5. K.C. Wong, P.S. Goh, A.F. Ismail
 Int. J. Hydrogen Energy, 2021, 46,19737. 
 DOI: 10.1016/J.IJHYDENE.2020.09.079.
6. Q. Zhou, S. Luo, M. Zhang, N. Liao
 Int. J. Hydrogen Energy, 2022, 47, 13054. 
 DOI: 10.1016/J.IJHYDENE.2022.02.044.
7. C. Xu, W. Wei, Y. He 
 Mater. Lett., 2022, 132680. DOI: 10.1016/J.MATLET.2022.132680.
8. G.T. Kokotailo, S.L. Lawton, D.H. Olson, W.M. Meier
 Nature, 1978, 272, 437. DOI: 10.1038/272437a0.
9. N. Mehio, S. Dai, D. Jiang
 J. Phys. Chem. A., 2014, 118, 1150. DOI: 10.1021/JP412588F.
10. J. Guo, X. Li, X. Cheng, H. Liu, S. Li, G. Chen
 Int. J. Hydrogen Energy, 2018, 43, 19121. 
 DOI: 10.1016/J.IJHYDENE.2018.08.143.
11. Y. Yao, D. Goodman
 J. Mol. Catal. A Chem., 2014, 383, 239. 
 DOI: 10.1016/J.MOLCATA.2013.12.013.
12. H. Kim, C. Song
 J. Catal., 2021, 403, 203. DOI: 10.1016/J.JCAT.2021.03.001.
13.  J. Figueroa-Campos, J. Toledo-Antonio, L. Vázquez-Fuentes, 

C. Angeles-Chávez, E. López-Salinas, M. Mosqueira-Mondragon, 
M. Cortés-Jacome

 Microporous Mesoporous Mater., 2022, 336, 111868.
 DOI: 10.1016/J.MICROMESO.2022.111868.

14.  L. Öhman, B. Ganemi, E. Björnbom, K. Rahkamaa, R. Keiski,  
J. Paul 

 Mater. Chem. Phys., 2002, 73, 263. 
 DOI: 10.1016/S0254-0584(01)00391-1.
15. A. Kostyniuk, D. Key, M. Mdleleni
 J. Energy Inst., 2020, 93, 552. DOI: 10.1016/J.JOEI.2019.06.009.
16. L. Alfilfil, J. Ran, C. Chen, X. Dong, J. Wang, Y. Han
 Microporous Mesoporous Mater., 2022, 330, 111566.
 DOI: 10.1016/J.MICROMESO.2021.111566.
17.  L. Luo, S. Wang, C. Fan, L. Yang, Z. Wu, Z. Qin, H. Zhu, W. Fan, 

J. Wang
 Appl. Catal. A. Gen, 2020, 602, 117678. 
 DOI: 10.1016/j.apcata.2020.117678.
18. A. Masalska
 Appl. Catal. A Gen., 2005, 294, 260. 
 DOI: 10.1016/J.APCATA.2005.07.039.
19. X. Meng, J. Song, N. Yang, B. Meng, X. Tan, Z. Ma, K. Li
 J. Memb. Sci., 2012, 401–402, 300. 
 DOI: 10.1016/J.MEMSCI.2012.02.017.
20. H. Xie, L. Zhuang, Y. Wei, J. Xue, H. Wang
 Ceramics International, 2017, 43, 14608. 
 DOI: 10.1016/J.CERAMINT.2017.07.098.
21. B. Shon, T. Hong, M. Jung
 Solid State Ionics, 2012, 225, 695. DOI: 10.1016/J.SSI.2012.03.039.
22. L. Marchetti, F. Martin, F. Datcharry, J. Chêne 
 Corros. Sci., 2018, 144, 1–12. 
 DOI: 10.1016/J.CORSCI.2018.05.027.
23. Z. Zhu, W. Sun, Z. Wang, J. Cao, Y. Dong, W. Liu
 J. Power Sources, 2015, 281, 417. 
 DOI: 10.1016/J.JPOWSOUR.2015.02.005.
24.  A. Basile, F. Gallucci, A. Iulianelli, G. Tereschenko, M. Ermilova, 

N. Orekhova
 J. Memb. Sci., 2008, 310, 44. DOI: 10.1016/J.MEMSCI.2007.10.028.
25. K. Zhu, X. Li, Y. Zhang, X. Zhao, Z.Liu, J. Guo
 J. Hydrogen Energy, 2022, 47, 6734. 
 DOI: 10.1016/J.IJHYDENE.2021.12.021.



ВЕСТНИК РФФИ ФУНДАМЕНТАЛЬНЫЕ НАУЧНЫЕ ИССЛЕДОВАНИЯ В ОБЛАСТИ ЕСТЕСТВЕННЫХ НАУК

60 DOI: 10.22204/2410-4639-2023-119-120-03-04-60-70 № 3-4 (119-120) июль–декабрь 2023 г.

Молекулярно-генетический анализ случаев потери слуха 
у эвенков и эвенов Якутии*

В.Г. Пшенникова, Ф.М. Терютин, Н.А. Барашков

В статье представлены результаты молекулярно-генетического исследования нарушений слуха у эвенков и 
эвенов (n=24), проживающих на территории Якутии. Выявлено, что в 45.5% случаев генетическая этиология 
нарушений слуха у эвенков и эвенов связана с распространенностью трех форм глухоты – DFNB103, 
DFNB1A и MTRNR1 – вызванных каузативными вариантами генов CLIC5, GJB2 и MT-RNR1 соответственно. 
Генетико-эпидемиологический анализ показал, что территориальная распространенность DFNB103, DFNB1A 
и MTRNR1 в Якутии составила 1 на 82 973, с локальным накоплением в Эвено-Бытантайском национальном 
районе (1 на 264). Клинико-генеалогический анализ случаев тугоухости и глухоты в данном национальном 
районе свидетельствует о семейном характере накопления выявленных форм потери слуха, что, вероятно, 
обусловлено эндогамностью брачной структуры этой популяции в Восточной Сибири.

Ключевые слова: потеря слуха, DFNB103, DFNB1A, MTRNR1, ген CLIC5, ген MT-RNR1, ген GJB2, эвенки, 
эвены, Восточная Сибирь.

*Работа выполнена при финансовой поддержке РФФИ (проект №20-015-00328).

Введение

Потеря слуха является наиболее частым заболе-
ванием, а врожденное нарушение слуха встречается 
у 1  из 1 000  новорожденных, и примерно половина 
случаев из них имеет наследственную этиологию [1]. 
Генетически обусловленная потеря слуха (глухота/
тугоухость) подразделяется на синдромальные и не-
синдромальные формы. Из них наиболее часто (около 
70%) встречаются несиндромальные формы, в кото-
рых потеря слуха является единственной патологией. 
При синдромальных формах (700 синдромов) потеря 
слуха сопровождается нарушениями других органов 
и систем, чаще затрагивающих зрение, почки и/или 
кожу и реже костно-мышечную и нервную системы [2]. 
При несиндромальных формах глухоты превалирует 
аутосомно-рецессивный (75–80%) над аутосомно-до-
минантными (20%), X-сцепленными (2%) и митохон-
дриальными (менее 1%) типами наследования. Несин-
дромальная глухота генетически чрезвычайно гетеро-
генна и в настоящее время в базе данных Hereditary 
Hearing loss Homepage зарегистрировано около 160 ло-
кусов, в которых идентифицировано 124 гена (http://
hereditaryhearingloss.org , по состоянию на 24.05.2023).

Чрезвычайная генетическая гетерогенность наруше-
ний слуха значительно затрудняет молекулярно-гене-
тическую диагностику данной патологии. Тем не менее, 

в последние годы наблюдается рост 
исследований с применением мето-
дов секвенирования нового поколе-
ния (NGS, next generation sequencing), 
позволяющих в некоторых случаях 
расширить диагностические возмож-
ности до 100% выявления всех слу-
чаев наследственно обусловленных 
причин потери слуха [3]. Однако доля 
выявленных с помощью NGS-исследо-
ваний наследственных причин потери 
слуха в мире (с учетом вклада пато-
генных вариантов гена GJB2) варьиру-
ет от 24% до 87.8% [4–13].

Вариабельность доли выявления 
наследственно обусловленных при-
чин потери слуха, вероятно, связана 
не только с техническими возможно-
стями современных методов исследо-
вания, клиническими особенностями 
исследованных фенотипов, но и с раз-
личной генетической структурой ис-
следованных популяций. Так, в ряде 
регионов мира повышенный вклад 
каузативных вариантов в этиологию 
нарушений слуха, вероятно, объяс-
няется различными генетическими 
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эффектами, связанными с эволюци-
онными, демографическими и соци-
альными факторами (дрейф генов, 
эффект основателя, «горячая точка», 
селективное преимущество, кровно-
родственные и ассортативные браки) 
[14–19].

В России высокий вклад аллель-
ной формы глухоты 1А типа (OMIM 
#220290), обусловленной патогенным 
вариантом c.-23+1G>A, нарушающим 
сайт сплайсинга гена GJB2, ранее был 
обнаружен в Восточной Сибири среди 
популяции якутов [20]. В настоящее 
время это наиболее крупный очаг на-
копления данной аллельной формы 
заболевания в мире, сформировав-
шийся более 800 лет назад в результа-
те эффекта основателя [20].

В связи с этим целью настоящей ра-
боты был поиск молекулярно-генети-
ческих причин потери слуха в ранее 
не изученных популяциях Восточной 
Сибири – эвенков и эвенов.

 Материалы 
и методы исследования

Выборка исследования
Выборку исследования составили 

24  индивида (из них 22  неродствен-
ных) с глухотой или тугоухостью, 
эвенков (n=13) и эвенов (n=11) по на-
циональности, проживающих в Яку-
тии. Из них лица мужского пола со-
ставили 58% (n=14), женского  – 42% 
(n=10). Возраст выборки в среднем 
составил 40.41±20.34  года. Пациенты 
были из шести районов республики: 
Эвено-Бытантайский националь-
ный – 18 чел., Усть-Майский – 2 чел., 
Аллаиховский  – 1  чел., Булунский  – 
1  чел., Среднеколымский  – 1  чел. 
и Жиганский – 1 чел.

Клинико-аудиологический анализ
Нарушение слуха было установ-

лено с помощью пороговой тональ-
ной аудиометрии с использовани-
ем аудиометра MAICO ST 20 (Гер-
мания) по воздушному проведе-
нию на частоте 0.25, 0.5, 1.0, 2.0, 4.0, 
8.0  кГц и по кост ному проведению 
на частоте 0.25, 0.5, 1.0, 4.0 кГц с шагом 

5.0 дБ. Степень потери слуха оценивали по среднему 
порогу слышимости в РДЧ0.5; 1.0; 2.0; 4.0  кГц по классифи-
кации, принятой ВОЗ: I степень – 26.0–40.0 дБ, II сте-
пень – 41.0–55.0, III степень – 56.0–70.0, IV степень – 
71.0–90.0, глухота – >91.0 дБ. У 24 индивидов степень 
потери слуха вариьировала от легкой степени тугоу-
хости до глухоты. По дебюту потери слуха у большин-
ства индивидов (n=12) были зафиксированы призна-
ки постлингвальной потери слуха, ставшей заметной 
в возрасте от 3 до 60 лет, у 5 пациентов потеря слуха 
была врожденной, остальные индивиды затруднились 
в ответе или данные отстутствовали.

Клинико-генеалогический анализ
Клинико-генеалогический анализ был выполнен 

у 10 пораженных индивидов с выявленными формами 
потери слуха и членов их семей, проживающих в Эве-
но-Бытантайском районе Якутии (с. Батагай-Алыта). 
Для проведения клинико-генеалогического анализа 
сбор анамнестических данных был проведен по разра-
ботанной нами индивидуальной карте, которая вклю-
чала сведения об: основном ЛОР-диагнозе; вероятной 
причине потери слуха; возрасте на момент начала по-
тери слуха; наличии или отсутствии наследственной 
отягощенности и сопутствующих заболеваний. После 
сбора необходимой информации о пробанде (участ-
ник исследования с наличием потери слуха), данных 
о сибсах (потомки одних родителей) и родителях про-
банда, сведений о родственниках со стороны матери 
и со стороны отца была составлена родословная.

Молекулярно-генетический анализ
Выделение геномной ДНК из венозной крови про-

изводилось стандартным методом с помощью феноль-
но-хлороформной экстракции с последующим фер-
ментативным расщеплением протеиназой К. Последо-
вательности олигонуклеотидных праймеров, анализи-
руемые фрагменты и методы детекции аллельных ва-
риантов в исследуемых генах (CLIC5, MT-RNR1 и GJB2) 
представлены в таблице 1.

Анализ продуктов ПЦР проводили электрофорезом 
(использовали горизонтальные электрофорезные ка-
меры 15×15 см2) в 4%-м агарозном геле. Визуализацию 
гелей после электрофореза проводили с помощью си-
стемы гель-видеодокументации Molecular Imager Gel 
Doc XR (Bio-Rad, США). Амплифицированные фраг-
менты очищали от компонентов ПЦР на магнитных 
частицах AMPure XP (Beckman Coulter, США) и про-
водили реакции секвенирования по Сэнгеру с исполь-
зованием BigDye® Terminator v3.1 Cycle Sequencing Kit 
(Applied Biosystems, США). Невключившиеся флюо-
ресцентные BigDye терминаторы удаляли при помощи 
гель-фильтрации через колонку с сорбентом Sephadex 
G-50 DNA grade (GE Healthcare, Германия). Определе-
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MT-RNR1  и GJB2  (табл. 2). Молеку-
лярно-генетическое исследование по-
зволило подтвердить аутосомно-ре-
цессивную форму глухоты 103  типа 
(DFNB103; OMIM 616042) у 8  паци-
ентов, митохондриальную форму 
(MTRNR1; OMIM 561000) – у 2 паци-
ентов и аутосомно-рецессивную фор-
му глухоты 1А типа (DFNB1А; OMIM 
220290) – у 2 пациентов. В одном слу-
чае было выявлено сочетание сразу 
двух форм глухоты у одного пациента 
(MTRNR1 и DFNB103) (табл. 2).

Общий вклад идентифицированных 
каузативных вариантов в этиологию 
потери слуха у эвенков и эвенов со-
ставил 45.5% (10 из 22 неродственных 
пациентов) (рис. 1). Обнаруженный 
нами вклад (45.5%) соответствует 
общемировым данным по вкладу ка-
узативных вариантов в причину глу-
хоты, полученных с помощью NGS-
исследований (от 24% до 87.8%) [4–13]. 
По мнению некоторых авторов, повы-
шенный вклад каузативных вариантов 
в этиологию потери слуха в некоторых 
регионах Южной Азии и Ближнего 
Востока (Пакистан – 61.9%, Турция – 
56–60% и ОАЭ – 87.8%) [3, 7, 11, 26, 27], 
вероятно, обусловлен традиционным 
укладом жизни, для которого 
характерны кровнородственные 
браки, способствующие увеличению 
доли пациентов с аутосомно-

ние нуклеотидной последовательности фрагментов 
проводили на автоматическом генном анализаторе 
ABI Prism 3130XL (Applied Biosystems, США) в ЦКП 
«Геномика» СО РАН (Институт химической биологии 
и фундаментальной медицины СО РАН, Новосибирск). 
Для анализа секвенограмм использовали программы 
Sequence Analysis Version 5.4 и Chromas v.2.0. Вариации 
последовательностей ДНК идентифицировали путем 
сравнения с эталонными последовательностями генов: 
GJB2: chr13(GRCh38.p13), NC_000013.11, NG_008358.1, 
NM_004004.6, NP_003995.2  (NCBI, Gene ID: 2706); 
CLIC5: chr 6(GRCh38.p14), NC_000006.12, NG_031965.2, 
NM_001114086.2, NP_001107558.1  (NCBI, Gene ID: 
53405); MT-RNR1  (12S rRNA): chrMT:1555  (GRCh38.
p14), NC_012920.1:m.1555A>G (NCBI, Gene ID: 4549).

Этический контроль
Обследования, предусмотренные рамками данной 

работы, проводились после информированного пись-
менного согласия участников. Работа одобрена ло-
кальным комитетом по биомедицинской этике при 
ЯНЦ КМП в 2019 г. (г. Якутск, протокол №7 от 27 ав-
густа 2019 г.).

Результаты и обсуждение

В настоящей работе впервые проведен поиск моле-
кулярно-генетических причин потери слуха у эвен-
ков и эвенов Якутии (n=24). С помощью стратегии 
последовательного молекулярно-генетического по-
иска, включающего ПЦР–ПДРФ-анализ и прямое 
секвенирование по Сэнгеру, у 12  из 24  пациен-
тов были обнаружены патогенные/вероятно пато-
генные варианты в трех различных генах: CLIC5, 

Таблица 1. Последовательности олигонуклеотидных праймеров и методы детекции вариантов 
в исследуемых генах

Ген Фрагмент
Последовательность олигонуклеотидных

праймеров (5Ꞌ – 3Ꞌ)

Размер 
фрагмен-

та, пн

Эндонукле-
аза 

рестрикции

Метод 
детекции

Лите-
ратура

GJB2

Экзон 1
F-CCGGGAAGCTCTGAGGAC
R-GCAACCGCTCTGGGTCTC

363 AsuHPI ПЦР–ПДРФ;
секвениро-

вание по 
Сэнгеру

[21]

Экзон 2
F-TCGGCCCCAGTGGTACAG

R-CTGGGCAATGCGTTAAACTGG
733 –

[22, 
23]

CLIC5 Экзон 6
F-CGCAACTATGATATCCCGGCTGAGATGACA

R-ТGCTGGTATCATGGGAACTCCA
293 Bsc4I

ПЦР–ПДРФ;
секвениро-

вание по 
Сэнгеру

[24]

MT-RNR1
MTRNR1

(12S rRNA)
F-GCTCAGCCTATATACCGCCATCTTCAGCAA

R-TTTCCAGTACACTTACCATGTTACGACTGG3
339 HaeIII

ПЦР–ПДРФ; 
секвениро-

вание по 
Сэнгеру

[25]
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рецессивными формами потери слуха 
[15, 28–30].

Для выявления возможных 
факторов, влияющих на экспансию 
идентифицированных форм глухоты 
(DFNB103, DFNB1А и MTRNR1) 
в изученных популяциях Восточной 
Сибири, нами проведен генетико-
эпидемиологический анализ распро-
страненности DFNB103, DFNB1А 
и MTRNR1 на территории Республики 
Саха (Якутия) (табл. 3). Общая рас-
пространенность составила 1 на 82 973, 
при этом по одному случаю выявлено 
в Жиганском (1 на 4 177) и Усть-Май-
ском районах (1 на 7 446) и 10 случаев 
в Эвено-Бытантайском районе Якутии 
(1 на 264). В целом генетико-эпидеми-
ологический анализ свидетельствует 
о локальном накоплении выявленных 
форм в одном национальном районе 
Якутии, где большинство населения 
составляют эвены (табл. 3).

В связи с неравномерным тер-
риториальным распространени-
ем выявленных форм потери слуха 
в Якутии далее был проведен кли-
нико-генеалогический анализ 10  по-
раженных индивидов и членов их 
семей, проживающих в Эвено-Бы-
тантайском районе (с. Батагай-Алы-
та). В ходе анализа было выявлено, 
что данные 10  индивидов (восемь 

ядерных семей) относятся к четырем родословным 
(204 родственника), в которых прослеживаются сибсы 
и другие родственники с признаками потери слуха. 
Кровнородственных браков в этих семьях не обнару-
жено. Фрагменты родословных данных четырех семей 
представлены на рис. 2.

Примечательным в данном исследовании является 
то, что большинство выявленных случаев потери слу-
ха относятся к одной расширенной семье 1 (включаю-
щей 159 членов семьи из пяти поколений), в которой 
были обнаружены все три изученные формы потери 
слуха: DFNB103, MTRNR1  и DFNB1A (рис. 2). Про-
веденный клинико-генеалогический анализ случаев 
потери слуха свидетельствует о семейном характере 
накопления выявленных форм потери слуха, что при 
отсутствии кровнородственных браков, вероятно, об-
условлено эндогамной брачной структурой населения 
этого района Якутии.

Таблица 2. Формы потери слуха, гены и их генотипы у 24 эвенков и эвенов Якутии с нарушениями 
слуха 

Форма потери 
слуха

(OMIM)
Ген Генотип

Количество 
пациентов,

n=24

Частота,
%

Аутосомно-рецессивные формы

DFNB103
(616042)

CLIC5 с.[1121G>A];[1121G>A] 8 33.3

DFNB1A
(220290)

GJB2
c.[-23+1G>A];[-23+1G>A] 1 4.2

c.[35delG];[-23+1G>A] 1 4.2

Митохондриальная форма

MTRNR1
(561000)

MT-RNR1 m.[1555A>G] 2* 8.3

Идентифицированные случаи 12 50.0

Неидентифицированные случаи 12 50.0
Примечание. У пациента с сочетанными формами глухоты MTRNR1 и DFNB103 из расчетов частот был исключен 
вариант m.1555A>G гена MT-RNR1 в пользу биаллельного варианта c.1121G>A (p.Trp374*) гена CLIC5.

Рис. 1. Вклад патогенных вариантов в генах CLIC5, MT-RNR1 и GJB2 в этиологию поте-
ри слуха в выборке неродственных эвенков и эвенов Якутии (n=22).
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Таблица 3. Территориальная распространенность DFNB103, MTRNR1 и DFNB1А у эвенков и эве-
нов Республики Саха (Якутия)

№
Муниципальные образования

(городской округ, район)

Численность 
населения 
по данным
ВПН-2020

(на 1.10.2021 г.)

Число пациентов 
с каузативными 

вариантами

Распространенность 
DFNB103, MTRNR1 и 

DFNB1А на 10 000 чел. 
(на общую численность 

населения)

1 г. Якутск (городской округ) 37 2928 – –

2 пгт. Жатай (городской округ) 11 436 – –

3 Намский 25 142 – –

4 Хангаласский 34 638 – –

5 Мегино-Кангаласский 33 298 – –

6 Амгинский 17 097 – –

7 Чурапчинский 22 006 – –

8 Таттинский 17 011 – –

9 Усть-Алданский 22 575 – –

10 Горный 12 104 – –

11 Вилюйский 25 104 – –

12 Верхневилюйский 21 055 – –

13 Сунтарский 22643 – –

14 Нюрбинский 23 303 – –

15 Кобяйский 11 352 – –

16 Томпонский 11 241 – –

17 Оймяконский 7 730 – –

18 Момский 3 733 – –

19 Верхнеколымский 3 803 – –

20 Среднеколымский 6 805 – –

21 Нижнеколымский 4 214 – –

22 Жиганский национальный 4 177 1 2.39 (1:4 177)

23 Верхоянский 10 037 – –

24
Эвено-Бытантайский 

национальный
2 913 10 37.87 (1:264)

25 Оленекский национальный 4 313 – –

26 Абыйский 3 838 – –

27 Аллаиховский 2 379 – –

28 Усть-Янский 6 810 – –

29 Булунский 7 706 – –

30 Анабарский национальный 3 479 – –

31 Усть-Майский 7 446 1 1.34 (1:7 446)

32 Алданский 36 258 – –

33 Нерюнгринский 68 790 – –

34 Олекминский 21 026 – –

35 Ленский 32 418 – –

36 Мирнинский 71 303 – –

        ВСЕГО 995 686 12 0.12 (1:82 973)

Примечание. В таблице использованы данные интернет-портала территориального органа Федеральной службы го-
сударственной статистики по Республике Саха (Якутия) (https://14.rosstat.gov.ru/folder/183176). Жирным шрифтом вы-
делен район, где распространенность трех форм глухоты (DFNB103, DFNB1А и MTRNR1) оказалась выше 10 случаев 
на 10 000 жителей.
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Заключение

Проведенный молекулярно-генети-
ческий анализ случаев потери слуха 
у эвенков и эвенов Якутии показал, 
что общий вклад выявленных кауза-

тивных вариантов, обуславливающих возникновение 
трех форм глухоты – DFNB103, DFNB1А и MTRNR1, 
составляет 45.5% с локальным накоплением в Эве-
но-Бытантайском национальном районе, что, вероят-
но, обусловлено эндогамностью брачной структуры 
этой популяции в Восточной Сибири.

Рис. 2. Фрагменты родословных четырех семей эвенков и эвенов Эвено-Бытантайского национального района Якутии, в которых 
обнаружены три формы потери слуха – DFNB103, DFNB1А и MTRNR1.
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Abstract
The article presents the results of a molecular genetics study of hearing impairment in Evenks and Evens (n=24) 

living in Yakutia. It was found that in 45.5% of cases the genetic etiology of hearing impairment in Evenks and Evens is 
associated with the prevalence of three forms of deafness – DFNB103, DFNB1A and MTRNR1 – caused by pathogenic 
variants of the CLIC5, GJB2 and MT-RNR1 genes, respectively. Genetic and epidemiological analysis showed that the 
territorial prevalence of DFNB103, DFNB1A and MTRNR1 in Yakutia was 1 in 82 973, with local accumulation in the 
Eveno-Bytantaisky national district (1 in 264). Clinical and genealogical analysis of cases of hearing loss in this national 
district indicated the family causes of the accumulation of identified forms of hearing loss, which is probably due to the 
endogamy of the marriage structure of this population of Eastern Siberia.

Keywords: hearing loss, DFNB103, DFNB1A, MTRNR1, CLIC5 gene, MT-RNR1 gene, GJB2 gene, Evenks, Evens, 
Eastern Siberia.
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Table 1. Sequences of oligonucleotide primers and methods for detecting variants in the studied genes

Gene Region
Sequence of oligonucleotide primers 

(5Ꞌ – 3Ꞌ)

Fragment 
size,
bp

Restriction 
endonuclease

Detection 
method

Refe-
rences

GJB2

Exon 1
F-CCGGGAAGCTCTGAGGAC
R-GCAACCGCTCTGGGTCTC

363 AsuHPI PCR–RFLP;
Sanger 

sequencing 

[21]

Exon 2
F-TCGGCCCCAGTGGTACAG

R-CTGGGCAATGCGTTAAACTGG
733 –

[22, 
23]

CLIC5 Exon 6
F-CGCAACTATGATATCCCGGCTGAGATGACA

R-ТGCTGGTATCATGGGAACTCCA
293 Bsc4I

PCR–RFLP;
Sanger 

sequencing 
[24]

MT-RNR1
MTRNR1

(12S rRNA)
F-GCTCAGCCTATATACCGCCATCTTCAGCAA

R-TTTCCAGTACACTTACCATGTTACGACTGG3
339 HaeIII

PCR–RFLP
Sanger 

sequencing
[25]

Table 2. Forms of hearing loss, genes and genotypes in 24 Evenks and Evens of Yakutia with hearing 
impairments

Form of 
deafness 
(OMIM)

Gene Genotype
Number of patients, 

n=24
Frequency,

%

Autosomal-recessive forms

DFNB103
(616042)

CLIC5 с.[1121G>A];[1121G>A] 8 33.3

DFNB1A
(220290)

GJB2
c.[-23+1G>A];[-23+1G>A] 1 4.2

c.[35delG];[-23+1G>A] 1 4.2

Mitochondrial form

MTRNR1
(561000)

MT-RNR1 m.[1555A>G] 2* 8.3

Detected cases 12 50.0
Undetected cases 12 50.0

Note:  * – in a patient with combined forms of deafness MTRNR1 and DFNB103 the m.1555A>G variant of the MT-RNR1 gene 
was excluded from the frequency calculations in favor of the biallelic variant c.1121G>A (p.Trp374*) of the CLIC5 gene.

Fig. 1. Contribution of casual variants in the CLIC5, MT-RNR1 and GJB2 genes to the etiology of hearing loss in a sample of unrelated Evenks and 
Evens of Yakutia (n=22).
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Table 3. Territorial prevalence of DFNB103, MTRNR1 and DFNB1А in Evenks and Evens in the Republic 
of Sakha (Yakutia)

№ Municipal districts
Population

(data from 01/21/23)

Number of patients 
with detected form 

of deafness

The prevalence of DFNB103, 
MTRNR1 and DFNB1A 

per 10 000 people
(per total population)

1 Yakutsk (urban district) 37 2928 – –

2 Zhatay (urban district) 11 436 – –

3 Namsky 25 142 – –

4 Khangalassky 34 638 – –

5 Megino-Kangalassky 33 298 – –

6 Amginsky 17 097 – –

7 Churapchinsky 22 006 – –

8 Tattinsky 17 011 – –

9 Ust-Aldansky 22 575 – –

10 Gorny 12 104 – –

11 Vilyuysky 25 104 – –

12 Verkhnevilyuisky 21 055 – –

13 Suntarsky 22643 – –

14 Nyurbinsky 23 303 – –

15 Kobyaisky 11 352 – –

16 Tomponsky 11 241 – –

17 Oymyakonsky 7 730 – –

18 Momsky 3 733 – –

19 Verhnekolymsky 3 803 – –

20 Srednekolymsky 6 805 – –

21 Nizhnekolymsky 4 214 – –

22 Zhigansky national 4 177 1 2.39 (1:4 177)

23 Verkhoyansky 10 037 – –

24 Eveno-Bytantaisky national 2 913 10 37.87 (1:264)

25 Oleneksky national 4 313 – –

26 Abyisky 3 838 – –

27 Allaikhovsky 2 379 – –

28 Ust-Yansky 6 810 – –

29 Bulunsky 7 706 – –

30 Anabarsky national 3 479 – –

31 Ust-Maisky 7 446 1 1.34 (1:7 446)

32 Aldansky 36 258 – –

33 Neryungrinsky 68 790 – –

34 Olekminsky 21 026 – –

35 Lensky 32 418 – –

36 Mirninsky 71 303 – –

          Total 995 686 12 0.12 (1:82 973)

Note: In this table the data from the Internet portal of the Federal State Statistics Service for the Republic of Sakha (Yakutia) 
were used (https://14.rosstat.gov.ru/folder/183176). In bold shown the district where the prevalence of three forms of deafness 
(DFNB103, DFNB1А and MTRNR1) was found to be more than 10 per 10 000 of population.
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Fig. 2. Fragments of pedigrees of four families of Evenks and Evens of the Eveno-Bytantaisky national region of Yakutia with three forms of hearing 
loss: DFNB103, DFNB1А and MTRNR1.
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малые ядрышковые РНК участвуют в созревании ри-
босомных РНК. Прорыв, связанный с секвенировани-
ем генома человека и других организмов и анализом 
того, какие РНК транскрибируются в клетках, пока-
зал, что есть тысячи РНК, про которые никто до это-
го не подозревал,  – некодирующие РНК. Биологиче-
ская роль этих РНК оставалась в большинстве случаев 
до сих пор неясна. Кроме того, известно, что многие 
регуляторные белки, такие как белки, участвующие 
в регуляции экспрессии генов, в частности в развитии 
организмов, взаимодействуют с РНК. Например, бел-
ки репрессии системы Polycomb, архитектурный белок 
CTCF, белки, метилирующие ДНК, имеют РНК-свя-
зывающий домен и выполняют свою функцию только 
в присутствии РНК. Для некоторых РНК показана их 
ассоциация с раковой трансформацией клеток.

В связи с этим возникла задача – найти на хроматине 
места, с которыми взаимодействуют те или иные РНК, 
быть может, в комплексе с белками. Для решения этих 
задач был разработан ряд экспериментальных подхо-
дов, которые можно разделить условно на два типа. 
Эксперименты первого типа направлены на постро-
ение карт контактов с хроматином для конкретных, 
заранее известных РНК [1–6], которые в дальнейшем 
мы будем называть «один-против-всех». Основная 
идея этих подходов заключается в следующем. Син-
тезируются меченные биотином олигонуклеотиды, 
комплементарные к целевой РНК. Исследуемые клет-
ки фиксируются формальдегидом или другим сшива-

Введение

С момента возникновения молеку-
лярной биологии рибонуклеиновым 
кислотам отводилась вспомогатель-
ная роль переносчика информации 
от ДНК к белку. Выделялись три типа 
РНК: матричная (информационная) 
РНК – собственно переносчик инфор-
мации – и два типа РНК, необходимые 
для синтеза белка,  – транспортная 
РНК и рибосомальная РНК. Одна-
ко вскоре выяснилось, что роль РНК 
в клетке гораздо более разнообразна. 
РНК может выполнять ферментатив-
ную роль, катализируя некоторые 
биохимические реакции, структур-
ную роль, участвуя в формировании 
различных структур в клетке, регу-
ляторную роль, участвуя в регуля-
ции экспрессии генов. Например, 
длинная некодирующая РНК XIST 
ответственна за инактивацию одной 
из копий X-хромосом у самок мле-
копитающих. Некодирующие РНК 
MALAT1  и NEAT1  участвуют в фор-
мировании структур в ядрах клеток – 
спеклов и параспеклов. Малые ядер-
ные РНК необходимы для сплайсинга, 
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иную РНК-часть в таблице контактов, 
мы применили процедуру голосова-
ния. Выбирается тот ген, у которого 
плотность РНК-частей наибольшая. 
В результате мы получили однознач-
ное назначение контакта к гену.

При аннотации была проведена про-
верка ориентации РНК-частей. Для 
этого мы отобрали около 50 высоко-
экспрессируемых генов рибо сомных 
белков и проверили коллинеарность 
РНК-частей аннотациям этих генов. 
Оказалось, что в разных эксперимен-
тах представлены разные ориентации 
РНК-частей. В одной группе экспери-
ментов MARGI (mapping RNA-genome 
interactions) РНК генов рибосомных 
белков представлены в обеих ориен-
тациях в равной степени, поэтому вы-
брать общую ориентацию РНК-частей 
не представляется возможным. Эти 
данные были исключены из дальней-
шего рассмотрения. Осталось 187 на-
боров данных: 16  для данных «все-
против-всех» и 171 для данных «один-
против-всех». Далее все реплики для 
каждого эксперимента были объеди-
нены. В результате обработки данных 
для каждого эксперимента получены 
карты контактов РНК–ДНК.

Отметим важную особенность про-
токола обработки  – значительное 
уменьшение количества прочтений. 
Например, в одном из экспериментов 
GRID (GSM2396700) на входе было 
157 029 755  прочтений, а после всех 
этапов обработки осталось лишь 
39 180 118  контактов, то есть только 
25% от всех исходных данных. В экс-
периментах типа «один-против-всех» 
ситуация намного лучше  – остается 
от 20% до 70% контактов. Основная 
доля потерь данных связана с карти-
рованием, а точнее, с требованием 
уникальности картирования данных 
на геном. В данных типа «все-против-
всех» по дизайну эксперимента фраг-
менты ДНК- и РНК-частей значитель-
но короче, поэтому программе карти-
рования реже удается найти уникаль-
ные прочтения.

Экспериментальные данные име-
ют ряд смещений. Один из возмож-
ных источников смещения данных 

ющим агентом. Далее ДНК фрагментируется, с помо-
щью зондов отбираются комплексы РНК–ДНК, фраг-
менты ДНК секвенируются. В результате получаются 
те участки ДНК, с которыми взаимодействует целевая 
РНК, – карта контактов.

Другой тип экспериментов  – «все-против-всех»  – 
ищет все контакты всех РНК [7–12]. В этих эксперимен-
тах тоже сначала клетки фиксируются и ДНК фрагмен-
тируется. Далее добавляется специальный синтетиче-
ский линкер, с которым сшиваются РНК и ДНК, оказав-
шиеся в одном комплексе. Далее химеры ДНК–линкер–
РНК секвенируются. В результате получается большая 
карта контактов для многих РНК (см. обзор [13]).

Настоящая работа посвящена компьютерному ана-
лизу карт контактов, полученных в разных экспери-
ментах.

Сбор и подготовка данных

Были отобраны все доступные данные, полученные 
в экспериментах по поиску контактов РНК с хрома-
тином. Всего получен 191  набор данных  – 20  набо-
ров данных типа «все-против-всех» и 171 набор дан-
ных типа «один-против-всех» для человека и мыши. 
В каждой из работ, опубликованных по этой пробле-
ме, предлагался свой протокол обработки данных. Для 
того чтобы обработанные данные можно было сравни-
вать, мы обработали их единообразно своим протоко-
лом. Обратим внимание на то, что данные типа «один-
против-всех» содержат только прочтения фрагментов 
ДНК, в то время как при секвенировании в экспери-
ментах «все-против-всех» получаются контактные 
пары, содержащие как ДНК-, так и РНК-последова-
тельности (в дальнейшем ДНК- и РНК-части).

Единый протокол обработки данных заключался 
в следующем. Из данных были удалены ПЦР-дубли-
каты с помощью программы FastUniq, затем данные 
были обрезаны по качеству прочтений с помощью 
программы Trimimatic. Далее данные были карти-
рованы на референсные геномы – на геном человека 
hg38 и на геном мыши mm10 с помощью программы 
HISAT2, при этом сохранялись только уникальные 
картирования. Для экспериментов типа «все-против-
всех» была проведена аннотация РНК-частей генами.

Для экспериментов типа «все-против-всех» важным 
этапом является аннотация РНК-частей. Для аннота-
ции использовалась разметка генов GENCODE (v35 
для человека и M35 для мыши) и некоторые другие 
источники. При аннотации иногда возникают кол-
лизии – один и тот же локус принадлежит двум или 
более генам. Это возникает иногда потому, что в ин-
тронах некоторых генов закодированы микроРНК или 
другие некодирующие РНК. Для того чтобы однознач-
но определить, к какому гену следует отнести ту или 
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связан с доступностью хроматина. 
Для плотно упакованного хромати-
на мы видим пониженную плотность 
контактов, и это связано не столько 
с тем, что с плотно упакованным хро-
матином меньше реальных контактов, 
но и с тем, что плотно упакованный 
хроматин хуже поддается фрагмента-
ции. Для учета этого рода смещений 
проводят нормализацию. В данных 
типа «один-против-всех» использует-
ся так называемый «инпут». Для по-
лучения этих данных проводят точно 
такой же эксперимент, но без отбора 
фрагментов РНК с помощью зондов. 
В результате этого эксперимента по-
лучается набор прочтений, плотность 
которых характеризует ожидаемую 
величину смещения данных. Для нор-
мализации данных в экспериментах 
«все-против-всех» используют вну-
треннюю нормализацию. При этой 
нормализации предполагается, что 
белок-кодирующие матричные РНК 
не имеют специфических контактов 
с хроматином. Поэтому вместо инпу-
та строится трек контактов мРНК 
с хроматином. Чтобы избежать по-
лимеразного следа, рассматривают-
ся только контакты с хромосомами, 
на которых нет гена соответству-
ющей мРНК. Здесь мы исключаем 
из рассмотрения контакты 50 самых 
высококонтактируемых и 1000 самых 
низкоконтактируемых мРНК. В ре-
зультате мы получаем трек контактов 
всех отобранных мРНК с «чужими» 
хромосомами, который играет роль 
инпута. Имея треки инпута, можно 
разделить наблюдаемые плотности 
контактов на ожидаемые плотности 
контактов из инпута и получить нор-
мированные контакты.

В экспериментах типа «все-против-
всех» не все РНК-части принадлежали 
известным аннотированным генам, 
некоторое количество РНК-прочте-
ний оказывались вне известных ге-
нов. Мы провели кластеризацию этих 
РНК-частей и нашли несколько тысяч 
новых, ранее неизвестных, потенци-
альных некодирующих РНК, которые 
в дальнейшем мы будем называть 
«X-РНК».

Для экспериментов типа «один-против-всех» 
мы искали области с повышенной плотностью контак-
тов (пики) с помощью программы MACS2. Для экспе-
риментов типа «все-против-всех» мы пики не искали, 
поскольку в этих данных для каждой конкретной РНК, 
за редким исключением, число контактов невелико.

База данных RNA-Chrom

Все обработанные данные были собраны в аналити-
ческую базу данных RNA-Chrom с веб-интерфейсом 
(https://rnachrom2.bioinf.fbb.msu.ru) [14]. Наши данные 
содержат более миллиарда контактов. Поэтому наша 
база данных основана на системе управления базами 
данных ClickHouse, которая позволяет эффективно 
работать с большими объемами данных. Наша база 
данных содержит, наряду с контактами РНК с хрома-
тином, также метаданные экспериментов, в том числе: 
тип клеток; способ обработки клеток; эксперимен-
тальный протокол; ссылку на статью; ссылку на источ-
ник данных; процесс обработки данных и количество 
оставшихся прочтений на каждом этапе обработки.

Веб-интерфейс ориентирован на два типа запро-
сов. Первый тип  – получить все контакты во всех 
экспериментах для данной РНК (запрос «от РНК»). 
Пользователь либо задает имя РНК, которая его ин-
тересует, либо выбирает РНК из списка. В результате 
он получает список контактов, полученных в разных 
экспериментах. Здесь можно, во-первых, посмотреть 
графическое представление распределения контактов 
по хромосомам и распределение плотности контактов 
в зависимости от расстояния от гена, кодирующего 
рассматриваемую РНК. Эксперименты типа «все-про-
тив-всех» позволяют также проанализировать, какие 
области самой РНК участвуют в контактах.

Наш интерфейс предоставляет также возмож-
ность отправить контакты в геномный браузер (UCSC 
Genome Browser) для более детального визуального 
анализа и сравнения с другими треками, например, 
с треками эпигеномных разметок. Наконец, можно по-
смотреть, с какими генами контактирует выбранная 
РНК в разных экспериментах. При этом можно выбрать 
не только тело гена, но также и окружающие области.

Например, если мы хотим проанализировать кон-
такты РНК Meg3, то мы увидим из графического 
представления, что практически во всех экспери-
ментах типа «все-против-всех» эта РНК преимуще-
ственно контактирует с локусом ДНК, где она зако-
дирована. А в эксперименте «один-против-всех», где 
исследовалась именно эта РНК, контакты достаточ-
но равномерно распределены по хромосомам. Далее, 
если мы посмот рим гены-мишени для эксперимента 
iMARGI (id=6), то увидим, что эта РНК преимуще-
ственно контактирует с генами разнообразных неко-
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Второй тренд, который наблюдает-
ся практически во всех данных, как 
типа «все-против-всех», так и типа 
«один-против-всех», – это увеличение 
плотности ДНК-контактов поблизо-
сти от гена, с которого происходит 
транскрипция РНК. Эта зависимость 
может быть описана степенны́м за-
коном, и, следуя терминологии Hi-C, 
мы называем эту зависимость «скей-
лингом». В нашей базе для РНК в том 
числе представлены графики скейлин-
га. Наличие скейлинга говорит нам 
о том, что значительная доля контак-
тов не является специфической. Это 
явление можно объяснить следующим 
образом. Молекула РНК отрицатель-
но заряжена. Хроматин, кроме отри-
цательно заряженной ДНК, содержит 
большое количество положительно за-
ряженных белков – гистонов. Причем 
N-концы этих белков неструктуриро-
ваны и содержат большое количество 
положительно заряженных аминокис-
лот – лизина и аргинина. Если мы при-
мем во внимание способ фиксации 
формальдегидом или другими аген-
тами, которые «сшивают» по амино-
группам, то мы увидим большое коли-
чество зафиксированных неспецифи-
ческих контактов. Возможных точек 
неспецифических контактов на хро-
матине – миллионы. Если специфиче-
ские (регуляторные) контакты имеют 
аффинность, даже в 100  раз превы-
шающую неспецифические контакты, 
мы без дополнительного анализа дан-
ных их все равно не заметим.

Заключение

В данной работе мы описали дан-
ные по РНК-хроматиновым взаимо-
действиям. Мы разработали протокол 
компьютерной обработки данных, 
который из «сырых» данных стро-
ит таблицы контактов. Были описа-
ны некоторые не очевидные заранее 
особенности данных и способов их 
обработки. Анализ данных показал, 
что данные содержат очень высокий 
уровень шума. Дальнейшая работа 
с этими данными предполагает более 
тщательный анализ и фильтрацию 

дирующих РНК. Кликнув на идентификатор экспери-
мента, можно получить полную информацию об экс-
перименте, количестве контактов и прочем.

Другой вид запроса  – найти все РНК, которые 
контактируют с заданным локусом ДНК (запрос 
«от ДНК»). При этом не обязательно указывать коор-
динаты. Достаточно задать имя гена. Например, за-
даем ген TP53  и его регуляторную область  – 50  тыс. 
нуклеотидов перед ним. Сразу получаем список РНК, 
контакты которых были найдены в разных экспери-
ментах. Для каждой из показанных РНК можно посмо-
треть, в каких экспериментах наблюдались контакты 
с интересующим локусом, и получить всю информа-
цию об этой РНК так же, как это делалось при анализе 
«от РНК».

Разработанная нами база данных предоставляет ши-
рокие возможности для визуального анализа данных 
по РНК-хроматиновым контактам.

Некоторые особенности данных 
РНК-хроматиновых контактов

Отметим некоторые особенности данных. Во-пер-
вых, во многих работах по экспериментам типа «все-
против-всех» отмечалось, что чем выше экспрессия 
гена той или иной РНК, тем больше контактов она 
имеет. Поскольку уровень экспрессии белок-кодирую-
щих мРНК заметно выше уровня экспрессии некоди-
рующих РНК (за редким исключением), то и контактов 
они имеют значительно больше.

Поскольку есть такой тренд, мы ввели понятие «хро-
матинового потенциала». Мы его строим следующим 
образом. Для белок-кодирующих мРНК строим график 
распределения отношения числа контактов к уровню 
экспрессии, полученному в эксперименте по тоталь-
ному РНК-секвенированию без поли(А)-обогащения. 
Мы  при этом исключаем 10% самых высокоэкспрес-
сируемых и 25% самых низкоэкспрессируемых генов. 
Для этого распределения находим среднее и сред-
неквадратичное отклонения. Далее, опираясь на эти 
числа, для каждой РНК мы можем вычислить z-скор. 
Эта величина характеризует сродство РНК к хромати-
ну, которую мы назовем хроматиновым потенциалом. 
Если поставить порог на величину хроматинового 
потенциала, то мы сможем отобрать те РНК, которые 
имеют бо́льшую склонность контактировать с хрома-
тином. Например, если отобрать РНК с хроматиновым 
потенциалом больше 1, то доля мРНК среди отобран-
ных РНК сократится почти вдвое. К сожалению, при-
менение такого подхода имеет ограничения. Не все 
эксперименты «все-против-всех» сопровождаются 
данными по РНК-секвенированию в тех же условиях 
и на тех же клеточных линиях, для которых были по-
лучены контакты.
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шума, в частности, необходимо разра-
ботать методы поиска скоплений кон-
тактов (пиков) в данных типа «все-
против-всех», провести детальное 
сравнение экспериментов с учетом 
особенности данных. А также при-
влечь другие (внешние) данные для 
сравнительного анализа. К сожале-
нию, очень трудно найти внешние 
данные, например, по РНК-секвени-
рованию, поскольку требуется, что-
бы эти данные соответствовали дан-
ным по РНК-хроматиновым контак-
там, то есть были получены для тех 
же клеток и в тех же условиях. Кроме 
того, они должны быть по тотальному 
секвенированию (с деплецией рРНК), 
а не поли(А)-секвенированию.

Дальнейшее развитие этого направления исследова-
ний предполагается вести в следующих направлениях. 
Во-первых, предполагается более подробно изучить 
явление скейлинга  – увеличения плотности контак-
тов с приближением к гену РНК. Во-вторых, предпо-
лагается разработать новый метод поиска скопления 
контактов на хроматине (пиков) с учетом скейлинга. 
Далее предполагается формализовать процедуру об-
работки данных в виде единого конвейера. С момен-
та окончания работы по проекту было опубликовано 
заметное количество наборов данных. Предполагает-
ся обработать эти данные и внести их в базу данных 
RNA-Chrom. Наконец, предполагается разработать 
следующую версию базы данных и включить в нее 
пики контактов, ортологи РНК, функциональную ан-
нотацию генов, а также интегрировать ее с другими 
ресурсами.
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 — тональность может быть прямо высказана авто-
ром (или упоминаемыми субъектами) или мо-
жет быть выведена из описываемых действий 
сущностей по отношению друг к другу (импли-
цитная тональность);

 — в значимой доле предложений может встречать-
ся несколько субъектов тональности, которые 
выражают свое мнение, и несколько объектов 
тональности, при этом тональности субъектов 
по отношению к объектам могут быть различ-
ными;

 — высказанные оценки нужно отличать от нега-
тивных/позитивных событий, не оказывающих 
влияние на выражение и восприятие тонально-
сти (наводнение, землетрясение) и негативных/
позитивных событий, которые могут имплицит-
но выражать тональность, например «X уволил 
Y», «рост экономики в X».

Все это затрудняет определение таргетированной то-
нальности – как авторской, так и между упомянутыми 
сущностями – и требует создания специализирован-
ных моделей и лексических ресурсов.

В данной статье описан словарь оценочной лекси-
ки на основе фреймов RuSentiFrames. RuSentiFrames 
содержит слова-предикаты, которые ссылаются 
на некоторую ситуацию с несколькими участника-
ми и имеющими оценочные коннотации. Лексикон 
RuSentiFrames позволяет описать разную тональность 

Введение 

В настоящее время активно развива-
ются подходы в так называемом тар-
гетированном анализе тональности 
текстов, при котором модель должна 
определять отношение к конкретным 
сущностям, их аспектам (свойствам) 
или темам. Таргетированный анализ 
тональностей особенно важен для 
обработки потока новостей. Предпо-
лагается, что новостные тексты со-
держат разнообразную информацию 
о позициях по разным вопросам, вы-
сказываемых государственными ор-
ганами, компаниями, мнения частных 
лиц, положительное или отрицатель-
ное отношение упомянутых субъек-
тов друг к другу [1–3].

Анализ тональности сообще-
ний СМИ имеет несколько особенно-
стей, усложняющих анализ, в частно-
сти:

 — в текстах часто упоминается 
большое количество сущностей, 
по отношению к большинству 
из которых тональность являет-
ся нейтральной;

Оценочные фреймы RuSentiFrames 
для анализа тональности:

 создание, тестирование  и применение*
Н.В. Лукашевич, Н.Л. Русначенко

В статье описывается лексикон RuSentiFrames для русского языка, содержащий оценочные фреймы для предикатных 
слов и выражений. Оценочные фреймы включают несколько типов информации о тональности и позитивных или 
негативных эффектах, что дает дополнительные возможности для разметки текстов в задачах таргетированной 
тональности. Созданные фреймы были использованы в задаче извлечения тональности отношений между упомянутыми 
сущностями на основе большой новостной коллекции текстов на русском языке, в результате чего была создана 
автоматически размеченная коллекция текстов RuAttitudes. Эксперименты показали, что использование RuAttitudes для 
дообучения моделей типа BERT приводят к повышению качества извлечения тональности отношений.
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рые позволяют для такого слова-пре-
диката описывать набор участников 
ситуации и ассоциированные с ними 
тональности.

В работе [6] рассматриваются 
фреймы коннотаций для глаголов 
(connotation frames), в которых опи-
сываются предположения об оценках 
сущностей Х (подлежащее) и Y (пря-
мое дополнение), когда они употре-
бляются с глаголом V (XVY): как автор 
относится к X и как к Y, как X и Y от-
носятся друг к другу, улучшается или 
ухудшается состояние X и Y после 
действия V. В работе рассматривается 
900  наиболее частотных переходных 
глаголов английского языка.

В работах [7, 8] авторы рассматри-
вают оценочные фреймы для немец-
ких глаголов. Каждый фрейм состо-
ит из совокупности ролей, ассоции-
рованных с глаголами, полярности, 
а также (положительных или отрица-
тельных) эффектов, связанных с роля-
ми. Рассматриваются только позиции 
субъекта и объекта глагола. Также 
описывается так называемая сигна-
тура глагола. Сигнатура указывает 
на фактуальность ролей в зависимо-
сти от различных факторов (таких как 
отрицание, наклонение и т.  д.). На-
пример, если глагол «verhindern» (за-
труднять) не отрицается в предложе-
нии, то его объект не находится в фак-
тическом состоянии и его возможная 
полярность не должна учитываться.

В [6] рассматриваются события, 
которые положительно или отрица-
тельно влияют на сущности (goodFor/
badFor). Например, «снижение  X» 
плохо для X, но «создать  X» хорошо 
для X. В этой статье рассматривает-
ся вывод тональности, когда тональ-
ность выражается по отношению 
к плохим или хорошим событиям.

 
 Словари для анализа тональности 
на русском языке
Опубликовано несколько русскоя-

зычных словарей оценочных слов для 
анализа тональности. В работе [10] 
описан автоматически порожденный 
русскоязычный словарь оценочной 
лексики в сфере продуктов и услуг 

автора к разным участникам ситуации, а также выде-
лить позитивные и негативные эффекты для каждого 
участника, что дает возможность более детального 
семантического анализа текста. Для улучшения качес-
тва словаря производился лингвистический анализ 
примеров в корпусах, проводился опрос носителей 
русского языка с помощью краудсорсинга, делался 
специализированный дистрибутивный анализ. Так-
же в статье представлен подход по применению лек-
сикона RuSentiFrames для автоматической разметки 
тональности отношений между упоминаемыми сущ-
ностями в большой коллекции текстов. Показано, что 
использование такого корпуса для предобучения мо-
дели BERT позволяет улучшить качество извлечения 
тональности отношений. 

Близкие работы

 Структурированные словари для анализа 
тональности
Большинство словарей оценочной лексики имеют 

вид простых списков с оценками тональности, кото-
рые не могут отразить сложности отношений между 
участниками, а также учесть различия между позитив-
ными/негативными тональностями и фактами с не-
гативными/позитивными последствиями. Например, 
в известном словаре MPQA [4] английских оценочных 
слов указывается, что слово refuse (отказать (1) кто, 
(2) кому, (3) в чем) имеет негативную тональность. 
Также описан и русский глагол «отказать» в словаре 
оценочных слов RuSentiLex [5]. В упрощенных подхо-
дах анализа тональности, основанных на таких сло-
варях, предполагается, что сущности, встречающиеся 
рядом с отрицательным словом, получат отрицатель-
ные оценки тональности по отношению к ним. 

Однако на самом деле совокупность оценок, связан-
ных со словом «отказать», значительно сложнее. В си-
туации, описываемой этим глаголом, участвуют три 
участника: «кто отказал», «кому отказал», «в чем ока-
зал». Глагол «отказать» сообщает, что:

 — имеется отрицательное отношение перво-
го участника ситуации ко второму и третьему 
участникам;

 — для второго участника ситуации имеются явные 
негативные последствия отказа;

 — для первого участника ситуация относительно 
нейтральна, и никаких негативных последствий 
из употребления данного глагола не следует;

 — при этом позиция автора к ситуации в целом 
и участникам не высказана.

Таким образом, с данным глаголом связан ряд оце-
ночных ассоциаций, так называемых коннотаций. Для 
их описания нужно создавать специализированные 
структурированные словари оценочной лексики, кото-
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(ProductSentiRus). ProductSentiRus 
получен путем применения моде-
ли машинного обучения с учителем 
к коллекциям отзывов пользовате-
лей в нескольких предметных обла-
стях. Он представлен в виде списка 
из 5 000 слов, упорядоченных по убы-
ванию вероятности их оценочности, 
без разметки негативной или пози-
тивной тональностей.

Словарь оценочных слов и выра-
жений RuSentiLex [5] представляет 
собой список слов и выражений, име-
ющих несколько атрибутов. Единицы 
лексикона RuSentiLex классифициру-
ются по четырем категориям тональ-
ности (положительные, отрицатель-
ные, нейтральные или положитель-
ные/отрицательные) и трем источни-
кам тональности (мнение, эмоция или 
факт). Многозначные слова в лексико-
не, имеющие разную направленность 
тональности в разных значениях, свя-
заны с соответствующими понятия-
ми русского тезауруса РуТез [11], что 
может помочь устранить неоднознач-
ность тональности в определенных 
областях или контекстах.

Словарь LINIS Crowd был создан 
методом краудсорсинга [12]. Лексикон 
предназначен для выявления тональ-
ностей в пользовательском контенте 
(блоги, социальные сети), связанном 
с социальными и политическими во-
просами. Каждое слово оценивалось 
не менее чем тремя добровольца-
ми в контексте трех разных текстов 
и оценивалось по шкале от –2 (отри-
цательный) до +2 (положительный).

Несколько мультиязычных оценоч-
ных словарей включают русский язык. 
Словарь Чена – Скиены (Chen – Skiena, 
2 876 слов) [13] был сгенерирован для 
136  языков путем распространения 
тональностей от заданных исходных 
слов, включая русский. Авторы рабо-
ты [14] породили русский вариант лек-
сикона EmoLex на основе автоматиче-
ского перевода английского словаря, 
размеченного путем краудсорсинга 
(4 412 русских слов). Более подробный 
список и анализ словарей оценочной 
лексики для русского языка представ-
лен в работе [15].

Словарь оценочных фреймов RuSentiFrames

Структура фреймов
Словарь RuSentiFrames содержит совокупность оце-

ночных фреймов, которые связаны со словами-преди-
катами. Предикаты – это слова или выражения, кото-
рые описывает ситуацию с некоторыми участниками. 
В данной работе оценочный фрейм представляет со-
бой набор положительных или отрицательных ассоци-
аций (коннотаций), связанных с предикатным словом 
или выражением. Типы коннотаций, которые переда-
ются в оценочных фреймах, следующие:

 — отношение автора текста к участникам ситуа-
ции;

 — положительные или отрицательные отношения 
между участниками;

 — положительное или отрицательное воздействие 
на участников;

 — положительные или отрицательные эмоциональ-
ные состояния участников, связанные с описы-
ваемой ситуацией.

Чтобы описать участников ситуации во фрейме, 
нужно обозначить семантические роли, специфичные 
для предикатов [16, 17]. Для этого используется подход 
ресурса PropBank [18], в котором смысловые аргумен-
ты отдельных глаголов нумеруются начиная с нуля. 
Для конкретного глагола Arg0  обычно представляет 
собой аргумент, демонстрирующий черты прототипи-
ческого агента [19], а Arg1  обозначает прототипиче-
ский объект ситуации или тему.

Все утверждения во фрейме снабжены оценкой уве-
ренности, которая в настоящее время имеет два зна-
чения: 1, если предполагается, что это утверждение 
верно почти всегда, или 0.7, если утверждение рас-
сматривается как верное по умолчанию. Утверждения 
о нейтральных тональностях, эффектах и состояниях 
участников ситуации во фрейм не включаются. 

Рассмотрим оценочный фрейм для глагола «осу-
дить», представленный на рисунке 1.

В разделе “roles” представлено, что описываемая 
фреймом ситуация имеет четырех участников. Для ка-
ждой роли описано, связана ли данная роль с одушев-
ленными субъектами (SMB), неодушевленными объек-
тами (SMTH) или участник может быть любым (ANY).

Этот фрейм описывает, что «тот, кто осужда-
ет» А0  отрицательно относится к осуждаемому 
А1 из-за А2 и знает, что наказание А3 также являет-
ся чем-то негативным. А1  отрицательно относится 
к А0 (к осуждающему) и к наказанию А3. Последствия 
для А1 и состояние А1 отрицательное. Эффекты обо-
значаются знаками «–» или «+», чтобы подчеркнуть, 
что эта информация отличается от тональностей. Для 
глагола-примера мы не можем предположить позицию 
автора по отношению к описываемой ситуации и ее 
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 Лексический состав фреймов 
RuSentiFrames
С конкретным фреймом могут быть 

связаны следующие типы языковых 
выражений:

 — отдельные слова, в основном 
глаголы и существительные: от-
казать, отказ, осудить, осужде-
ние, благодарить;

 — идиомы: вешать лапшу на уши, 
взять за горло;

 — коллокации: нанести вред, нане-
сти обиду, нанести поражение;

 — глаголы или существительные 
с предлогами в постпозиции, 
что дает возможность снизить 
неоднозначность исходного сло-
ва, например: выступать про-
тив, завязывать с;

 — свободные словосочетания, си-
нонимичные единицам фрейма.

Например, оценочный фрейм 
под названием «запретить» связан 
с 53  словами и словосочетаниями, 
включая такие выражения, как: нала-
гать запрет, наложение запрета, за-
крывать доступ, закрытие доступа, 
прекращение доступа, прекратить 
доступ, налагать вето и др.

Табл. 1  содержит количественные 
данные по составу RuSentiFrames. 
Табл.  2  содержит фрагмент алфавит-
ного словника к фреймам.

В настоящее время лексикон 
RuSentiFrames содержит 311 фреймов, 
с которыми связано 7 034 слова и вы-
ражения.

Тестирование RuSentiFrames
Для тестирования RuSentiFrames ис-

пользовались разные подходы. В част-
ности, размечались наборы конкрет-
ные примеры для слов-предикатов, 
в результате можно было вывести 
средние оценки тональностей и срав-
нить с тональностями, описанны-
ми в соответствующем фрейме. Для 
оценки согласия экспертов по описа-
нию фреймов были выполнены па-
раллельные описания фреймов двумя 
экспертами-лингвистами. При оцен-
ке согласия оценивалось совпадение 
списка коннотаций и их тональность. 
Совпадение оценивалось как F-мера 

участникам, поэтому соответствующие утверждения 
во фрейме отсутствуют.

Если слова или выражения являются близкими 
по смыслу и имеют одинаковые роли и связанные 
с ними коннотации, то они относятся к одному и тому 
же фрейму. 

Фрейм: осудить 

«roles»: { 
[«A0»: «тот, кто осуждает», “SMB”],
[«A1»: «тот, кого осуждают», “SMB”],
[«A2»: «мотив, то, за что осуждают», “SMTH”],
[«A3»: «то, на что осуждают», “SMTH”]},

“polarity”: [
[“A0”,” A1”,”neg”,1.0], [“A0”,” A2”,”neg”,1.0], 
[“A0”,” A3”,”neg”,1.0], [“A1”,” A0”,”neg”,1.0], 
[“A1”,” A3”,”neg”,1.0]], 

“effect”: [
[“A1”,”-”,1.0]],

 “state”: [
[“A1”,”neg”,1.0]]}

Рис. 1. Пример описания фрейма «осудить» в коллекции RuSentiFrames.

Таблица 1. Количественные характеристики 
RuSentiFrames

Тип лексической единицы Количество
Глаголы 3 239
Существительные 986
Словосочетания 2 553
Другие 12
Уникальные единицы 6 788
Всего 7 034

Таблица 2. Фрагмент алфавитного словника 
RuSentiFrames

Лексическая единица Фрейм

апеллировать ЖАЛОВАТЬСЯ
апелляция ЖАЛОВАТЬСЯ
аплодировать ПООЩРИТЬ, ПОХВАЛИТЬ
арест АРЕСТОВАТЬ
арест по подозрению АРЕСТОВАТЬ
арестовать АРЕСТОВАТЬ
арестовать по подозрению АРЕСТОВАТЬ
арестовывать АРЕСТОВАТЬ

арестовывать по подозрению АРЕСТОВАТЬ

ассистировать ПОМОЧЬ
беднеть УХУДШИТЬСЯ
бедствовать НУЖДАТЬСЯ, БЕДСТВОВАТЬ
без внимания ИГНОРИРОВАТЬ
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между двумя разметками, ее значение 
составило 0.76 [20].

Одним из интересных эксперимен-
тов, связанных с проверкой описаний 
RuSentiFrames, была верификация 
фреймов на основе опросов носителей 
языка (краудсорсинга). Эксперимент 
был реализован в краудсорсинговой 
системе Яндекс.Толока [21]. Рассмо-
трим данное тестирование более под-
робно.

Для эксперимента были отобра-
ны слова, соответствующие одному 
из следующих критериев:

 — слова похожи по значению, 
но имеют разные смысловые от-
тенки, в частности, некоторые 
различия в отношении авторов 
к участникам, и, следовательно, 
эти слова относятся к разным 
фреймам. Например, коннота-
ции глагола укокошить отли-
чаются от коннотаций глагола 
убить тем, что, помимо негатив-
ного отношения автора к основ-
ному участнику, предположи-
тельно имеется отрицательное 
отношение автора ко второму 
участнику (кто был убит);

 — слова близки по смыслу, но име-
ют различную тональность или 
интенсивность тональности от-
ношений между участниками 
ситуации. Например, в преди-
кате смеяться тот, кто смеется, 
будет предположительно отри-
цательно относиться к объекту 
ситуации. Но в глаголе насме-
хаться это негативное отноше-
ние должно быть более интен-
сивным;

 — слова-синонимы, относящие-
ся к одному фрейму, но разные 
по стилю или выражению. В эту 
группу также входят случаи, 
когда в одном фрейме указано 
слово и синонимичная колло-
кация: надеяться  – возлагать 
надежду, доверять – оказать до-
верие;

 — слова-антонимы. В этом слу-
чае хотелось понять, как будут 
модифицироваться коннота-
ции для слов-антонимов: запре-

тить – разрешать, улучшить – ухудшить, на-
рушать – соблюдать.

Для проведения краудсорсингового эксперимента 
было отобрано 89  предикатов в соответствии с вы-
шеупомянутыми принципами. Затем были порожде-
ны специальные предложения с этими предикатами 
и вопросы о тональностях, связанных с этими преди-
катами. Предложения были построены искусственно 
с использованием нейтральных имен, как Иванов или 
Петров, чтобы не вызывать у аннотаторов особых ас-
социаций. Например, предложение для фразы «воз-
дать по заслугам» было такое: Иванов воздал Петрову 
по заслугам. Затем были заданы следующие вопросы:

 — Как Иванов относится к Петрову?
 — Как Петров относится к Иванову? 
 — Как автор относится к Иванову? 
 — Как автор относится к Петрову?

Респондентам было предложено выбрать один вари-
ант ответа из ранжированных вариантов: от очень от-
рицательного (–2) до очень положительного (+2).

В результате тестирования была отмечена корре-
ляция оценок экспертов, которые создавали ресурс 
RuSentiFrames, и ответов носителей русского языка. 
Было найдено несколько неточностей в описаниях 
RuSentiFrames. Проблемой эксперимента оказалось не-
которое различие шкал оценок, в которых опрашива-
лись люди в эксперименте и в описаниях RuSentiFrames.

 
 Использование RuSentiFrames в задаче извлечения 
тональности отношений
Лексикон RuSentiFrames был применен для автома-

тической разметки коллекции текстов для задачи из-
влечения оценочных отношений из текстов, то есть 
для определения того, как упомянутые в тексте сущ-
ности относятся друг к другу. Такой корпус был затем 
использован для предобучения нейросетевых моде-
лей, что привело к улучшению качества извлечения 
отношений. Далее в нашей статье будут рассмотрены 
процедура автоматической разметки и результаты ис-
пользования размеченного корпуса для предобучения 
модели BERT [22].

 Автоматическая разметка новостной коллекции 
с помощью RuSentiFrames
Основными этапами автоматической разметки но-

востей для извлечения тональности отношений между 
сущностями были следующие [23].

На первом этапе проводился анализ заголовков 
статей. Предполагалось, что наиболее кратко и явно 
отношения между сущностями (людьми, организаци-
ями, странами) выражены в заголовках статей. Поэ-
тому были извлечены те статьи, где в заголовке были 
по крайней мере две именованные сущности и хотя бы 
один предикат из RuSentiFrames. 
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шения с другими сущностями. Таким 
образом, это дает возможность обра-
зовать нейтральный класс отношений 
для предобучения классификатора от-
ношений на три класса: позитивные, 
негативные, нейтральные.

Для разметки был взят новостной 
корпус, собранный в 2017 г. из разных 
новостных источников. В новостных 
статьях были выделены именованные 
сущности с помощью инструмента 
от DeepPavlov (http://docs.deeppavlov.
ai/en/master/features/models/NER.
html). В результате обработки кол-
лекции новостей из 8 млн новостных 
статей было извлечено более 250 тыс. 
предложений, содержащих оценоч-
ные отношения между сущностя-
ми; полученный корпус был назван 
RuAttitudes (корпус может быть по-
лучен по ссылке https://github.com/
nicolay-r/RuAttitudes). Табл.  3  содер-
жит примеры доверенных пар с вы-
сокой уверенностью предсказанной 
тональности.

Постановки задачи и модели
Качество извлечения отноше-

ний между сущностями тестиро-
валось на размеченной коллекции 
RuSentRel (https://github.com/nicolay-r/
RuSentRel) [1], которая содержит 
статьи по международным отноше-
ниям с портала новостного ресурса 
ИноСМИ. В коллекции новостные 
тексты размечены триплетами по то-
нальности (например, США, Россия, 
neg) на уровне документа.

На втором этапе вычислялась тональность отноше-
ний между сущностями в заголовке. Если все предика-
ты в заголовке указывают на позитивную тональность 
между сущностями (например, одобрить), то предпо-
лагается, что отношение между сущностями позитив-
ное. Если есть хотя бы один предикат с отрицательной 
тональностью (осудить), то предполагается, что отно-
шения между сущностями негативные. Также учиты-
вались отрицательные частицы типа не, которые меня-
ют тональность на противоположную.

На третьем этапе извлеченная из заголовка тональ-
ность переносится на предложения внутри новости, 
которые обычно более сложно построены, то есть если 
та же пара сущностей встречается в одном предложе-
нии внутри текста, то считаем, что в этом предложе-
нии выражена та же тональность, что и в заголовке. 
Таким образом, заголовки и предложения из новостей, 
в которых выявлена тональность отношений между 
сущностями на основе RuSentiFrames, становятся ав-
томатически размеченными данными для извлечения 
оценочных отношений.

Наконец, для улучшения качества автоматически 
размеченной коллекции были рассчитаны тонально-
сти отношений между сущностями в среднем по кол-
лекции, отобраны пары сущностей с явно негатив-
ными и позитивными отношениями, которые вместе 
встречались выше заданного порога (доверенные 
пары). Далее в размеченную коллекцию для машин-
ного обучения включаются только те предложения, 
тональность отношений сущностей в которых совпала 
со средними оценками по коллекции. Таким образом, 
средняя оценка тональности отношений между сущ-
ностями по коллекции используется как дополнитель-
ный фильтрующий фактор, увеличивающий точность 
разметки.

Дополнительно учитывается, что сущности типа 
Location, не совпадающие с названиями стран, обыч-
но в новостях не входят ни в какие оценочные отно-

Таблица 3. Примеры сущностей с высокой вероятностью тональности отношений (доверенные 
пары)

Субъект тональности Объект тональности
Доля вхождений пары с определенной 

тональностью

Канада Украина 0.90

Пентагон Украина 0.90

Украина МВФ (Международный валютный фонд) 0.80

Трамп ИГИЛ -0.79

Россия ИГИЛ –0.79

Турция ИГИЛ –0.83

Азербайджан Армения –0.93

Карабах Азербайджан –0.94
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Извлечение оценочных отношений 
рассматривается как классификаци-
онная задача, организованная в фор-
мате следующих экспериментов:

1. Двуклассовая задача, в которой 
все модели должны определить 
класс тональности заведомо 
оценочного отношения.

2. Трехклассовая задача, в которой 
каждая модель может класси-
фицировать поданный на вход 
«контекст с отношением» как 
положительный, негативный 
либо нейтральный классы.

Оценка результатов в обоих слу-
чаях проводится по метрике F1(P,N), 
то есть производится макроусредне-
ние F1 меры позитивного и негативно-
го классов. Нейтральный класс не учи-
тывается при вычислении макроме-
ры, поскольку в текстах большинство 
отношений между сущностями ней-
тральные, но задачей извлечения то-
нальности отношений все-таки явля-
ется нахождение оценочных отноше-
ний. 

Для конкретной модели процесс об-
учения (и соответствующей оценки) 
выполняется в следующих режимах:

1. Обучение с учителем  – извле-
чение отношений основано 
на обучающих данных коллек-
ции RuSentRel; 

2. Применение опосредованно-
го обучения (от англ. distant 
supervision) – процесс обучения 
моделей предполагает дополни-
тельное использование автома-
тически размеченной коллекции 
RuAttitudes.

Форматы применения коллек-
ции RuAttitudes были следующими: 
предобучение и дообучение  – модели 
изначально обучались с использо-
ванием опосредованного обучения 
RuAttitudes, после которого следовало 
дообучение (от англ. fine-tuning) пре-
добученной модели на основе контек-
стов коллекции RuSentRel.

Для оценки результатов использова-
лись два типа экспериментов:

 — кросс-валидационное  – в каж-
дом разбиении объединяется 
коллекция RuAttitudes с каждым 

обучающим блоком коллекции RuSentRel;
 — фиксированное – TRAIN/TEST-разбиение – обу-

чающий набор представляет собой комбинацию 
RuAttitudes с частью TRAIN.

Измерение средних значений точности (метрика 
Accuracy) проводилось каждые 5 эпох. Процесс обуче-
ния прекращался при превышении лимита в 200 эпох. 
Для избежания проблем переобучения моделей ис-
пользуется механизм dropout. 

Для проведения экспериментов были рассмотрены 
языковые модели с архитектурой BERT [22]. Далее рас-
смотрим основные особенности представления вход-
ной информации в моделях такой архитектуры. Вход-
ная информация моделей BERT представляет собой 
последовательность токенов (атомарных частей слов, 
являющихся частью словаря модели), опционально 
разделенную специальным символом [SEP] на две не-
зависимые части: TextA и TextB. Такое разделение явля-
ется особенностью установления связи между словами 
и предложениями текста путем проведения дополни-
тельных задач на этапе предобучения моделей: 1) пред-
сказания маскированных токенов (от англ. Masking 
Language Modeling) и 2) определение, является ли TextB 
продолжением TextA (Natural Language Inference (NLI)).

Для проведения классификации входная последо-
вательность модели предусматривает специальный 
токен [CLS] (токен класса), зарезервированный перед 
началом основной входной последовательности. При-
менение языковых моделей BERT в задачах классифи-
кации выполняется с введением классификационного 
слоя, который отвечает за сопоставление двух после-
довательностей (TextA и TextB) множеству выходных 
классов задачи [24]. 

Используются два способа формирования последо-
вательностей [24]: 

 — вопросно-ответный (QA)  – подразумевает со-
ставление вопроса и записи последнего в по-
следовательность TextB для последовательности 
TextA; 

 — Natural Language Inference (NLI) – подразумева-
ет указание ожидаемой информации, которая 
должна быть выведена из TextA.

Таким образом, для проведения экспериментов вы-
браны следующие форматы представления частей 
входных последовательностей [24]:

1. «без TextB» – использование последовательности 
без разделения (TextA).

2. «TextBQA» – дополнение TextA вопросом в TextB. 
3. «TextBNLI»  – дополнение TextA выводом отно-

шения по контексту в TextB.
Для проведения этапа предобучения и применения 

RuAttitudes среди перечня перечисленных выше фор-
матов было выбрано представление «TextBNLI», кото-
рое далее обозначается как NLIp.
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нальности методом дублирования 
(oversampling), существующих для до-
стижения объема, равного числу кон-
текстов наибольшего класса. В случае 
объединенного обучения на коллек-
циях RuSentRel и RuAttitudes такая 
балансировка применяется после объ-
единения извлеченных контекстов 
обеих коллекций.

В табл.  5  приведены результаты 
языковых моделей [28] (официальная 
таблица результатов: https://github.
com/nicolay-r/RuSentRel-Leaderboard). 
Влияние опосредованного обучения 
оказывает прирост в ~2–4% в дву-
классовом эксперименте и ~10–13% 
в случае трех классов. Преимущество 
использования русскоязычно ориен-
тированных моделей перед mBERT 
наблюдается в экспериментах с тре-
мя классами. Так, при использовании 
RuBERT прирост качества составил 
от 10% по F1cn и 6–9% по метрике F1t 
(табл.  6). Применение SentRuBERT 
улучшает показатели модели RuBERT 
на 6% в случае, когда в опосредо-
ванном обучении используется 
RuAttitudes (табл.  6). Наилучший 
результат достигается при использо-
вании NLI-формата представления 
входных данных. 

Заключение

В статье описывается структуриро-
ванный словарь оценочной лексики 
русского языка RuSentiFrames. Еди-
ницей словаря является оценочный 
фрейм, который перечисляет набор 
семантических ролей, связанных 
со словом, и описывает их положи-
тельные или отрицательные ассоциа-
ции (коннотации). Коннотации могут 
описывать отношение автора текста 
к участникам ситуации, положитель-

Эксперименты

Предварительное обучение языковых моделей со-
ставляет 5 эпох. На этапе предобучения используется 
скорость обучения (learning rate) 2∙10-5  с коэффици-
ентом прогрева (от англ. warm-up), равным 1, то есть 
в течение первой эпохи. На этапе дообучения коэф-
фициент прогрева существенно меньше, в связи с чем 
внесение небольших изменений в предобученную мо-
дель позволяет сохранить особенности изначального 
состояния. Длина контекста для языковых моделей 
несколько отличается, поскольку к предварительному 
разбору применяется токенизация. В качестве алго-
ритма разбиения слов на составные части использует-
ся реализация по умолчанию. Длина результирующей 
последовательности ограничена 128 токенами, что по-
зволило покрыть ≈95% примеров без проведения усе-
чений длин контекстов.

В эксперименте рассмотрено применение следую-
щих языковых моделей:

 — mBERT предобучена на текстовых данных 
104 языков и поддерживает регистр букв в пред-
ставлении входных последовательностей [22]. 
Модель mBERT доступна и распространена толь-
ко в размере (формате) BASE (https://huggingface.
co/bert-base-multilingual-cased);

 — RuBERT [25] является дообученной версией 
mBERT на русскоязычных новостных данных 
и статьях энциклопедии «Википедия»;

 — SentRuBERT (https://huggingface.co/DeepPavlov/
rubert-base-cased-sentence) представляет собой 
версию RuBERT, дообученную на базе пере-
веденных с помощью сервиса Google Translate 
на русский язык текстов корпуса SNLI [26] и рус-
скоязычной части текстов коллекции XNLI [27].

Входными параметрами модели являются контексты 
с упомянутыми в них парами именованных сущно-
стей. Табл. 4 приводит статистику числа извлеченных 
контекстов документов коллекции RuSentRel для раз-
биений фиксированного TRAIN/TEST-формата.

В случае двуклассовой классификации контексты 
нейтрального класса (NEU) коллекций RuAttitudes 
не рассматриваются. Аналогичная ситуация и для 
коллекции RuSentRel. Дополнительно применяется 
балансировка данных по числу контекстов классов то-

Таблица 4. Число контекстов, извлеченных на этапе подготовки данных из коллекций RuSentRel 
и RuAttitudes. Максимально допустимое число термов в контексте ограничено значением 50

Коллекция POS NEG NEU

RuSentRel (TRAIN) 511 727 6 530

RuSentRel (TEST) – – 8 004

RuAttitudes 123 281 161 275 15 429

RuSentRel (TRAIN) + RuAttitudes 123 832 162 002 21 959
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Таблица 5. Результаты применения опосредованного обучения для предобученных состояний мо-
дели BERT: mBERT, RuBERT, SentRuBERT; вторая колонка – применение RuAttitudes в обучении 
с форматом представления с выводом отношения по контексту в TextB («NLIp») (наилучший ре-
зультат для каждого состояния модели BERT выделен жирным шрифтом, второй наилучший ре-
зультат отмечен подчеркиванием)

Модель RuAttitudes
Результаты обучения моделей
2 класса 3 класса

F1cν
F1t F1cν

F1t

mBERT (NLIp + «без TEXTB») R 68.9 67.7 30.5 31.1
mBERT («без TEXTB») – – 67.0 68.9 26.9 30.0
mBERT (NLIp + TextBQA) R 69.6 65.2 30.1 35.5
mBERT (TextBQA) – 66.5 65.4 28.6 33.8
mBERT (NLIp + TextBNLI) R 69.4 68.2 33.6 36.0
mBERT (TextBNLI) – 67.8 58.4 29.2 37.0
RuBERT (NLIp + «без TEXTB») R 70.0 69.8 35.6 35.4
RuBERT («без TEXTB») – 67.8 66.2 36.8 37.6
RuBERT (NLIp + TextBQA) R 69.6 68.2 34.8 37.0
RuBERT (TextBQA) – 69.5 66.2 32.0 35.3
RuBERT (NLIp + TextBNLI) R 71.0 68.6 36.8 39.9

RuBERT (TextBNLI) – 68.9 66.4 29.4 39.6
SeniRuBERT (NLIp + «без TEXTB») R 70.0 69.8 37.9 39.8
SentRuBERT («без TEXTB») – 69.3 65.6 34.0 35.2
SentRuBERT (NLIp + TextBQA) R 69.6 64.2 38.4 41.9

SentRuBERT (TextBQA) – 70.2 67.1 34.3 38.9
SentRuBERT (NLIp + TextBNLI) R 70.2 67.7 39.0 38.0
SentRuBERT (TextBNLI) – 69.8 67.6 33.4 32.7
Среднее ∆F1 R +1.8% +3.7% +13.5% +10.0%
Среднее – 68.5 65.7 31.6 35.6

Таблица 6. Сравнение улучшения качества работы моделей RuBERT и mBERT в результате дооб-
учения моделей; средние значения отмечены зеленым – если прирост качества более 5%, серым – 
если прирост менее 5%

Модель

Прирост качества работы модели, %

2 класса 3 класса

∆F1cn ∆F1t ∆F1cn ∆F1t

RuBERT/mBERT («без TEXTB») 1.60 3.10 16.72 13.83

RuBERT/mBERT (TextBQA) 0.0 4.60 15.61 4.23

RuBERT/mBERT (TextBNLI) 2.31 0.59 9.52 10.83

Среднее 1.30 2.76 13.95 9.63

Таблица 7. Сравнение улучшения качества работы моделей SentRuBERT и RuBERT в результате 
дообучения моделей; средние значения отмечены зеленым – если прирост качества более 5%, се-
рым – если прирост менее 5% и красным – прирост отсутствует

Модель
Прирост качества работы модели, %

2 класса 3 класса
∆F1cn ∆F1t ∆F1cn ∆F1t

SentRuBERT/RuBERT («без TEXTB») -1.41 1.75 2.99 -0.25
SentRuBERT/RuBERT (TextBQA) 0.0 -5.87 10.34 13.24
SentRuBERT/RuBERT (TextBNLI) -1.13 -1.31 5.98 -4.76
Среднее -0.85 -1.81 6.44 2.74
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Словарь RuSentiFrames использо-
вался для автоматической разметки 
текстовой коллекции новостей для 
извлечения отношений между упо-
минаемыми сущностями (корпус 
RuAttitudes). Включение этого корпу-
са в процесс обучения моделей типа 
BERT позволило улучшить извлече-
ние тональности отношений.

ные или отрицательные отношения между участни-
ками, положительное или отрицательное воздействие 
на участников в результате ситуации, а также положи-
тельные или отрицательные эмоциональные состоя-
ния участников, связанные с описываемой ситуацией. 
В статье также описан краудсорсинговый эксперимент 
для тестирования фреймов RuSentiFrames. В настоя-
щее время лексикон RuSentiFrames содержит 311 фрей-
мов, с которыми связано 7 034 слова и выражения.
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Abstract
In this paper we describe the lexicon RuSentiFrames for Russian, where predicate words and expressions are 

collected and linked to so-called sentiment frames conveying several types of presupposed information on attitudes 
and effects. We applied the created frames in the task of extracting attitudes from a large mass-media news collec-
tion of texts in Russian. Experiments have shown that the use of RuAttitudes for fine-tuning of BERT-like models 
leads to an increase in the quality of extracting the sentiment of relations.

Keywords: sentiment analysis, connotation, language models.
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Images & Tables
Фрейм: осудить 

«roles»: { 
[«A0»: «тот, кто осуждает», “SMB”],
[«A1»: «тот, кого осуждают», “SMB”],
[«A2»: «мотив, то, за что осуждают», “SMTH”],
[«A3»: «то, на что осуждают», “SMTH”]},

“polarity”: [
[“A0”,” A1”,”neg”,1.0], [“A0”,” A2”,”neg”,1.0], 
[“A0”,” A3”,”neg”,1.0], [“A1”,” A0”,”neg”,1.0], 
[“A1”,” A3”,”neg”,1.0]], 

“effect”: [
[“A1”,”-”,1.0]],

 “state”: [
[“A1”,”neg”,1.0]]}

Fig. 1. An example of a description of the frame “condemn” in the RuSentiFrames collection.
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Table 1. Quantitative characteristics of RuSentiFrames
Type of lexical item Count

Verbs 3 239
Nouns 986
Phrases 2 553
Other 12
Unique entries 6 788
Total 7 034

Table 2. Fragment of the alphabetical dictionary RuSentiFrames
Lexical item Frame Value

апеллировать (to appeal) ЖАЛОВАТЬСЯ (to complain)
апелляция (appeal) ЖАЛОВАТЬСЯ (to complain)
аплодировать (to applaud) ПООЩРИТЬ, ПОХВАЛИТЬ (encourage, praise)
арест (arrest) АРЕСТОВАТЬ (to arrest)
арест по подозрению (arrest on suspicion) АРЕСТОВАТЬ (to arrest)
арестовать (to arrest someone) АРЕСТОВАТЬ (to arrest)
арестовать по подозрению (to arrest someone on suspi-
cion)

АРЕСТОВАТЬ (to arrest)

арестовывать (to arrest somebody) АРЕСТОВАТЬ (to arrest)
арестовывать по подозрению (to arrest somebody on 
suspicion)

АРЕСТОВАТЬ (to arrest)

ассистировать (to assist) ПОМОЧЬ (to help)
беднеть (to become poor) УХУДШИТЬСЯ (to get worse)
бедствовать (to be poor) НУЖДАТЬСЯ, БЕДСТВОВАТЬ (need, to be poor)
без внимания (without attention) ИГНОРИРОВАТЬ (to ignore)

Table 3. Examples of entities with a high probability of relationship sentiment (trusted pairs)

Sentiment Subject Sentiment Object
Proportion of pair occurrence of the 

defined sentiment

Canada Ukraine 0.90

The Pentagon Ukraine 0.90

Ukraine IMF (International Monetary Fund) 0.80

Trump IGIL -0.79

Russia IGIL –0.79

Turkey IGIL –0.83

Azerbaijan Армения –0.93

Karabakh Azerbaijan –0.94
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Table 4. The number of contexts extracted at the data preparation stage from the RuSentRel and RuAttitudes 
collections; the maximum allowed number of terms in a context is limited to 50

Collection POS NEG NEU

RuSentRel (TRAIN) 511 727 6 530

RuSentRel (TEST) – – 8 004

RuAttitudes 123 281 161 275 15 429

RuSentRel (TRAIN) + RuAttitudes 123 832 162 002 21 959

Table 5. Results of using mediated learning for pretrained states of the BERT model: mBERT, RuBERT, 
SentRuBERT; second column – application of RuAttitudes in training with a presentation format with 
inference of attitude by context in TextB (“NLIp”) (the best result for each state of the BERT model is in bold, 
the second best result is underlined)

Model RuAttitudes

Model training results
2 classes 3 classes

F1cν
F1t F1cν

F1t

mBERT (NLIp + «без TEXTB») R 68.9 67.7 30.5 31.1
mBERT («без TEXTB») – – 67.0 68.9 26.9 30.0
mBERT (NLIp + TextBQA) R 69.6 65.2 30.1 35.5
mBERT (TextBQA) – 66.5 65.4 28.6 33.8
mBERT (NLIp + TextBNLI) R 69.4 68.2 33.6 36.0
mBERT (TextBNLI) – 67.8 58.4 29.2 37.0
RuBERT (NLIp + «без TEXTB») R 70.0 69.8 35.6 35.4
RuBERT («без TEXTB») – 67.8 66.2 36.8 37.6
RuBERT (NLIp + TextBQA) R 69.6 68.2 34.8 37.0
RuBERT (TextBQA) – 69.5 66.2 32.0 35.3
RuBERT (NLIp + TextBNLI) R 71.0 68.6 36.8 39.9
RuBERT (TextBNLI) – 68.9 66.4 29.4 39.6
SeniRuBERT (NLIp + «без TEXTB») R 70.0 69.8 37.9 39.8
SentRuBERT («без TEXTB») – 69.3 65.6 34.0 35.2
SentRuBERT (NLIp + TextBQA) R 69.6 64.2 38.4 41.9
SentRuBERT (TextBQA) – 70.2 67.1 34.3 38.9
SentRuBERT (NLIp + TextBNLI) R 70.2 67.7 39.0 38.0
SentRuBERT (TextBNLI) – 69.8 67.6 33.4 32.7
Mean  ∆F1  R +1.8% +3.7% +13.5% +10.0%
Mean – 68.5 65.7 31.6 35.6

Table 6. The performance quality of the RuBERT model in comparison with the  mBERT performance as a 
result of models fine-tuning; the average values are highlighted in green (if the quality increase is more 5%) 
or gray (if the increase less than 5%)

Model

Increase in model performance quality, %

2 classes 3 classes
∆F1cν

∆F1t ∆F1cν
∆F1t

RuBERT/mBERT («без TEXTB») 1.60 3.10 16.72 13.83

RuBERT/mBERT (TextBQA) 0.0 4.60 15.61 4.23

RuBERT/mBERT (TextBNLI) 2.31 0.59 9.52 10.83

Mean 1.30 2.76 13.95 9.63
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Table 7. The performance quality of the SentRuBERT model in comparison with RuBERT performance as a 
result of additional training of models; average values are marked in green (if the quality increase more than 
5%), gray (if the increase less than 5%) and red (if there is no increase)

Model

Increase in model performance quality, %

2 classes 3 classes

∆F1
cν

∆F1t ∆F1cν
∆F1t

SentRuBERT/RuBERT («без TEXTB») -1.41 1.75 2.99 -0.25

SentRuBERT/RuBERT (TextBQA) 0.0 -5.87 10.34 13.24

SentRuBERT/RuBERT (TextBNLI) -1.13 -1.31 5.98 -4.76

Mean -0.85 -1.81 6.44 2.74
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К вопросу тепловой устойчивости систем металлизации и 
контактов ультрабольших интегральных схем*

М.В. Корячко, В.К. Николаев, Д.Е. Пшонкин, А.А. Скворцов 

Работа посвящена разработке метода диагностики тепловых перегрузок систем металлизации 
ультрабольших интегральных схем. Рассматриваемые системы металлизации толщиной 0.5 мкм 
с подслоями толщиной 0.1 мкм (ширина Al-пленки составляла 7–70 мкм) подвергались воздействию 
одиночных прямоугольных импульсов тока длительностью не более 600 мкс и амплитудой до 8·1010 А/м2. По 
экспериментальным осциллограммам проведено моделирование температурных полей, проанализированы 
процессы плавления в многослойных тонкопленочных системах. Обнаружено, что при воздействии 
одиночного прямоугольного импульса тока длительностью, не превышающей 80 мкс, и энергией 85 мДж 
приоритетным процессом разрушения структуры являются процессы оплавления металлической пленки. 
Увеличение длительности импульсов (τ>80 мкс) меняет приоритет тепловой деградации, и основным 
механизмом становится контактное плавление. Показано, что наличие подслоев титана и оксида кремния 
увеличивает тепловую «нагрузку» на слои металлизации и может привести к снижению величины 
критической плотности тока. На примере системы Al–Ti–Si выявлено, что изотермический отжиг приводит 
к улучшению теплопроводящих свойств системы и увеличению критических плотностей тока.

Ключевые слова: УБИС, система металлизации, тепловые процессы, импульс тока, тонкопленочная 
система.
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Введение

Одной из главных задач при разработке новых ви-
дов микропроцессоров и интегральных схем является 
развитие технологии изготовления приборов на осно-
ве сложных полупроводниковых систем [1]. Однако, 
несмотря на разработку и внедрение новых материа-
лов, проблема межсоединений и контактных явлений 
на границах «металл–полупроводник» по-прежнему 
остается одной из наиболее актуальных. Это связано 
как с продолжающейся тенденцией минитюаризации 
структур, так и с физикой работы контактов «металл– 
–полупроводник» на микро- и наноуровне [2].

К примеру, в [3] подробно исследованы ухудшения 
электрических параметров для устройств GaN при 
повторяющемся напряжении переключения. Авто-
ры рассматривают основные механизмы деградации, 

связанные с инжекцией горячих элек-
тронов, и деградации металлической 
пленки затвора при многократном 
переключении. Кроме того, начиная 
с некоторого уровня интеграции по-
лупроводниковых приборов задерж-
ки сигналов в межсоединениях могут 
превышать задержки в самих структу-
рах. Следует также отметить, что при 
уменьшении поперечного сечения 
проводников появляются проблемы, 
связанные с электромиграцией в тон-
ких металлических пленках и омиче-
скими контактами [4, 5]. 

Особое внимание следует уделить 
и технологической сложности при 
создании современных систем метал-
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лизации, в том числе в структурах 
с p–n-переходами с малой глубиной 
залегания [5, 6]. При изготовлении 
полупроводниковых структур в каче-
стве материала межсоединений и оми-
ческих контактов к кремнию широкое 
распространение получили пленки 
алюминия [6], что связано с высо-
кой электропроводностью, хорошей 
технологичностью, отсутствием в си-
стеме Al–Si химических соединений, 
а также химической стойкостью Al 
в окислительной среде.

Наряду с ранее перечисленными до-
стоинствами, металлизация алюми-
нием обладает рядом существенных 
недостатков, важнейшими из кото-
рых являются: склонность к электро-
миграции; возможность короткого 
замыкания через диэлектрик в мно-
гоуровневых системах металлизации 
вследствие образования острых вы-
ступов на пленке в результате элек-
тромиграции и рекристаллизации Al; 
высокая диффузионная подвижность 
Al по границам зерен; низкая точка 
плавления эвтектики системы Al–Si 
(577 °С); невысокая механическая 
прочность пленок Al; невозможность 
присоединения выводов с помощью 
пайки и т. д. [7, 8]. 

В связи с этим в интегральных схе-
мах и транзисторах с мелкими p–n-пе-
реходами применяют многослойные 
системы c подслоями металлов, в том 
числе Al, для получения основного 
токоведущего слоя. При этом обычно 
первый слой (подслой) металла обла-
дает высокой адгезией как к кремнию, 
так и к двуокиси кремния и одновре-
менно имеет малые значения коэффи-
циентов растворимости и диффузии 
в этих материалах. Этим требовани-
ям удовлетворяет титан. К примеру, 
использование омических контактов 
с подслоем титана в быстро действо-
вавших интегральных схемах позво-
лило в 20  раз увеличить время нара-
ботки на отказ по сравнению с бинар-
ной системой Al–Si [9].

Постоянное увеличение электро-
тепловых нагрузок на такие объекты 
стимулирует проведение исследова-
ний силового (вплоть до разруши-

тельного) воздействия электрических полей на про-
водниковые системы [10], что представляется весьма 
актуальным направлением. Кроме того, электриче-
ский взрыв проводников активно используется се-
годня в различных прикладных задачах: посредством 
электрического взрыва возможно реализовать синтез 
биметаллических наночастиц из несмешивающихся 
металлов (например, железа и свинца [11]), изготавли-
вать порошки из проволок (Cu–Ni [12] и Cu [13]), мо-
делировать тепловые перегрузки полупроводниковых 
структур в автомобильной электронике [14] и т. д. 

Кроме того, процессы электрического взрыва про-
водниковых пленок, нанесенных на поверхности раз-
личных полупроводников и диэлектриков, сопровож-
даются (на завершающих этапах) формированием 
и миграцией капель расплава по поверхности. Эти 
вопросы тесно связаны с решением задачи управления 
процессами растекания жидких фаз по поверхности 
твердых тел в различных внешних полях [15, 16]. 

Вот почему цель данной работы связана с изучени-
ем вопросов тепловой устойчивости систем металли-
зации и контактов ультрабольших интегральных схем 
при нестационарных электротепловых воздействиях. 

Материалы и методы

Для проведения экспериментов были сформирова-
ны структуры типа «металл–полупроводник» (Al–Si) 
и «металл–подслой–полупроводниковая пластина» 
Al–(Ti,Ni,SiO2,Si3N4)–Si, Cu–Si,Cu(с углеродными на-
нотрубками)–Si. В роли основного токопроводящего 
слоя выступал алюминий (Al), как наиболее распро-
страненный материал слоев металлизации в полупро-
водниковых структурах [17]. В роли металлических 
подслоев выступали титан (Ti) и никель (Ni), улучша-
ющие контактные, адгезионные и барьерные свойства 
токопроводящих систем [5].

В качестве подложек использовались легирован-
ные бором кремниевые пластины, ориентированные 
в направлении (111), с удельным сопротивлением 
ρ=0.01 Ом·см. Для обеспечения чистоты эксперимен-
та и предотвращения попадания примеси в межопе-
рационных процессах напыление пленки Al и пленки 
подслоя (Ti,Ni) осуществлялось в едином технологи-
ческом цикле [18]. Температура подложек (T=373  К) 
и рабочее давление в процессе напыления (p=7·10-4 Па) 
поддерживались постоянными и контролировались 
предварительно отградуированной платино-платино-
родиевой (Pt–PtRo) термопарой, находящейся вблизи 
напыляемых пластин, и вакуумметром. Скорости на-
пыления Ti, Ni составляли ~(1.0÷1.5) нм/с, а алюминия 
~2 нм/с. Толщина металлического подслоя h2 варьиро-
валась в диапазоне 80÷100 нм, а толщина алюминие-
вой пленки h1 была не менее 2 мкм [19].
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Тестовая структура формировалась методом оптиче-
ской фотолитографии. Внешний вид структуры приве-
ден на рисунке 1b. 

Для соединения контактных площадок кристалла 
нами использовалось соединение при помощи прово-
лочных выводов. В нашем случае микросоединения 
были выполнены алюминиевой проволокой диамет-
ром 75 мкм. Для выполнения микросварных соедине-
ний была использована ультразвуковая микросварка 
(УЗС). В нашем случае при УЗС прижимное усилие со-
единяемых элементов не превышало 250 мН, энергия 
ультразвука частотой f~76 кГц не превышала 60 мВт, 
а время сварки составляло 50 мс.

Изучение микроструктуры осуществлялось с по-
мощью оптической (микроскопы Метам-Р1, МИИ-4) 
и электронной микроскопии (был использован вы-
сокоразрешающий автоэмиссионный сканирующий 
электронный микроскоп JEOL-JSM 7500F).

Для исследования особенностей теплового разру-
шения структур нами использовался осциллографи-
ческий метод. Регистрация температурных изменений 
в тонкопленочной структуре производилась по мето-
дике, детально описанной в [20]. Через дорожку метал-
лизации пропускались прямоугольные импульсы тока 

с осциллографической регистрацией 
падения напряжения U(t) с участка те-
стовой структуры. Форма сигнала U(t) 
описывала динамику нагрева системы 
в процессе прохождения токового им-
пульса. 

Известно [18, 20], что прохождение 
через дорожку металлизации токово-
го импульса может приводить к про-
цессам контактного плавления (при 
достижении на границе раздела Al–Si 
температуры плавления эвтектики 
Tev=850 К) и процессам расплавления 
алюминиевой пленки (при достиже-
нии температуры плавления алюми-
ния T1=934 K).

Ранее [18, 21] установлено, что раз-
витие процессов контактного плавле-
ния и электродеградации для систем 
Al–Si может происходить при нагреве 
тонкопленочных систем импульсом 
тока с энергией до 250 мДж и длитель-
ностью в интервале 50÷1000 мкс. Ха-
рактерный вид зависимости U(t) при 

Рис. 1. a  – Осциллограмма U(t) при прохождении одиночного импульса тока амплитудой j=5.8·1010  А/м2, длительность импульса 
τ=500 мкс, через алюминиевую дорожку металлизации, лежащую на Si. Толщина алюминиевой пленки – 3 мкм, длина и ширина – 5 мм 
и 50 мкм соответственно, толщина кремниевой подложки – 1 мм. Зона τ – время контактного плавления. b – Вид тестовых струк-
тур; c – РЭМ-структуры Al–Si после прохождение прямоугольного импульса тока.

b

a

c
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пропускании импульса тока прямоу-
гольной формы различной амплитуды 
при длительности импульса τ=500 мкс 
имеет вид, представленный на рис. 1a:

Начало деградации связывалось 
нами с моментом отклонения по-
тенциала U(t) от монотонного роста 
(рис. 1а). Поэтому, используя серию 
осциллограмм (рис. 2), мы определили 
области безопасной работы контакта 
(штрихпунктирная линия на рис. 2).

Подобные «критические» области 
работы структуры при электротепло-
вых нагрузках (область «II» рис. 2) мо-
гут приводить к возникновению ме-
ханических напряжений, ввиду чего 
возникают объемные закристалли-
зованные участки волнообразного 
характера, а также сколы и трещины 
в приповерхностных слоях крем-
ния (рис. 3). Подобная деформация 
в кремниевой подложке создает на-
пряженно-деформированный след, 
состояние в котором близко к двух- 
или трехосному сжатию [21].

Конфигурация следа при прохож-
дении импульса с критической плот-
ностью тока через металлизацию ши-
риной b0  и толщиной δ0  изображена 
на рис. 4.

Увеличение мощности импульсного 
воздействия (зона II, рис. 2) приводит 
к процессам деградации в алюмини-
евой системе металлизации с учетом 
процессов электропереноса и развити-
ем процессов контактного плавления.

Таким образом, при локальном 
поверхностном нагреве металлизи-
рованного участка поверхности им-
пульсом тока (амплитуда j>8·1010 А/м2, 
длительность не более 600 мкс, энер-
гия до 0.1  Дж) экспериментально за-
фиксирована существенная неодно-
родность дорожки металлизации по-
сле прохождения импульса (рис. 3а,b, 
рис. 4b).

Нами установлено [19, 23], что раз-
витие процессов контактного плавле-
ния и электродеградации для бинар-
ных (Al–Si) и многослойных (Al–Ti– 
–Si,Al–Ni–Si) структур может проис-
ходить при нагреве тонкопленочных 
систем импульсом тока с энергией 
от 250 мДж и длительностью от 50 мкс. 

Рис. 2. Область безопасной работы контакта Al–Si (зона I.Solid) при прохождении через 
структуру одиночного прямоугольного импульса тока амплитудой: 1 – j=8.8·1010 А/м2; 
2 – 8.6·1010 А/м2; 3 – 8.2·1010 А/м2; 4 – 6.7·1010 А/м2; 5 – 6.6·1010 А/м2; 6 – 6.1·1010 А/м2; 7 – 
5.8·1010 А/м2. Точки 1–7 – момент отклонения осциллограмм, связанный с началом про-
цессов контактного плавления на границе Al–Si и оплавления Al-пленки. На вставке: 
микроскопия структуры при j=5.8·1010 А/м2, длительность импульса τ=500 мкс.

Рис. 3. a, b – Закристаллизованный участок Al-металлизации (1) на Si-подложке (2) по-
сле пропускания через нее импульса тока (оплавление). c – Температурный профиль ΔTb 
дорожки металлизации при прохождении импульса тока длительностью τ0=1000 мкс 
и амплитудой: α – 2.0·1010 А/м2; β – 2.8·1010 А/м2; γ – 3.5·1010 А/м2.

Рис. 4. а – Схематичное изображение деформированной области, создаваемой в кремни-
евой подложке импульсом тока, проходящим через Al-металлизацию в режиме скользя-
щей сверхзвуковой детонации. Здесь: 1 – Si-подложка, 2 – Al-металлизация, 3 – фронт 
детонации, 4 – контур следа. Стрелкой I0 показано направление тока. b – Состояние 
межфазной границы Al–Si после кристаллизации.

b

a
c

a b
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Для рассмотрения вопроса разрушения многослой-
ных тонкопленочных систем особое внимание сто́ит 
уделить температурным режимам работы структур 
Al–(Ti,Ni,SiO2,Si3N4)–Si. Динамика температуры до-
рожки металлизации T1(t) рассчитывалась по измене-
нию падения напряжения U(t) [18]:

( )))((1)()( 010 TtTRtItU −+= a ,                (1)

здесь R0 – сопротивление дорожки металлизации при 
T0=290  K, измеренное методом вольтметра–амперме-
тра; α=0.0043  К-1  – температурный коэффициент со-
противления алюминия. 

Типичные результаты экспериментальных исследо-
ваний приведены на рис. 5 [22].

Тепловое разрушение систем металлизации при 
наличии диэлектрических подслоёв начинается 
при воздействии токовых импульсов амплитудой 
от 6·1010  А/м2  и длительностью ~600  мкс. Выявлено, 
что образование участков расплава связано с локаль-
ным уменьшением поперечного сечения пленки и, как 
следствие, появлением расплавленного участка, кото-
рый в процессе прохождения импульса сворачивается 
в капли и способствует обрыву токопроводящей линии 
(рис. 5a,b). На структурах Al–SiO2–Si обнаружено обра-
зование микротрещин пленки оксида кремния (рис. 5c) 
после прохождения одиночного токового импульса.

При исследовании тепловых процессов в структу-
рах Si–Ti–Al с различной толщиной подслоя Ti (рис. 6) 
наблюдается характерное отклонение от монотонного 
роста ввиду накопления тепла в приповерхностных 
слоях полупроводника [23].

Из анализа динамики нагрева систем алюминиевой 
металлизации толщиной 0.5 мкм с титановым подсло-
ем толщиной 0.1 мкм (ширина Al-пленки составляла 
7–10 мкм) обнаружено, что при воздействии одиноч-
ного прямоугольного импульса тока длительностью, 
не превышающей 80 мкс, и энергией – 85 мДж прио-
ритетным процессом разрушения структуры явля-
ются процессы оплавления металлической пленки. 

Увеличение длительности импульсов 
(τ>80 мкс) меняет приоритет тепловой 
деградации, и основным механизмом 
становится контактное плавление. 

Для системы Al–Ti–Si рассмотре-
но (рис. 7) влияние изотермическо-
го отжига тонкопленочных структур 
на критическую плотность тока jкр при 
фиксированной длительности им-
пульса τ.

По результатам проведенных экс-
периментов выявлено, что для систе-
мы Al–Ti–Si изотермический отжиг 
приводит к улучшению теплопрово-
дящих свойств системы и увеличе-
нию критических плотностей тока, 
что связывается с улучшением адге-
зионных свойств структуры, а также 
фазовыми превращениями в системе 
Al–Ti–Si в процессе отжига. Уста-

Рис. 5. a  – Осциллограммы системы Si–диэлектрик–Al при пропускании одиночно-
го импульса тока амплитудой j=3∙1010  А/м2  и длительностью 450  мкс, толщина Al-
слоя h1=5  мкм, диэлектрика – h2=0.1  мкм: 1  – h2=0; 2  – Si3N4; 3  – SiO2. b  – Фрагмент 
тестовой структуры Al–SiO2–Si после прохождения прямоугольного импульса тока 
j=8∙1010 А/м2 и длительностью τ=500 мкс. c – Фотография структуры Al–SiO2–Si после 
прохождения прямоугольного импульса тока j=6∙1010 А/м2 и длительностью τ=400 мкс: 
1 – дорожка металлизации; 2 – микротрещины пленки SiO2.

Рис. 6. Осциллограммы включения системы Si–Ti–Al 
при различной толщине подслоя Ti: 1 – h2=0; 2 – h2=80; 
3 – h2=100; 4 – h2=130; 5 – h2=170 нм; j=6.0·1010 А/м2; 
h1=2 мкм; длительность импульсов 500 мкс. На встав-
ке: фотография структуры Al–Ti–Si после прохожде-
ния импульса тока j>jкр.

Рис. 7. Зависимость величины критической плот-
ности тока jкр от времени отжига th структуры 
Al–Ti–Si в инертной атмосфере при температу-
ре 500  0C; длительность прямоугольного импульса 
тока: 1 – 550 мкс; 2 – 200 мкс. На вставке: микро-
фотографии многослойной структуры Al–(Ti,Ni)–Si:                     
a – вскрытые в окисле 1 окна 2 для напыления под-
слоя и основного токоведущего слоя; b – после напы-
ления контактов.

b
a

c
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новлено, что для уменьшения пере-
ходного сопротивления омических 
контактов в системе Al–Ti–Si можно 
использовать также локальный на-
грев контакта электрическими им-
пульсами.

Кроме того, в работе эксперимен-
тально проанализированы вопросы 
формирования и миграции расплав-
ленных зон на поверхности кремния 
в процессе электрического взрыва 
тонкопленочных систем (амплитуда 
j>7.0·1010 А/м2, 85 мДж) (рис. 8) [23].

Обнаружено различие в механизмах 
формирования и миграции оплав-
ленных зон на поверхности кремния 
в процессе прохождения импульса 
тока и после его отключения. Экспе-
риментально показано, что при по-
добном воздействии деградационные 
процессы связаны с электроперено-
сом расплава, а после отключения им-
пульса тока миграция расплавленных 
зон определяется градиентом темпе-
ратуры вблизи локального теплового 
источника.

В работе также была проведена от-
работка методики электротеплового 
воздействия на системах металли-
зации на основе меди, в том числе 
с углеродными нанотрубками (рис. 9). 

Как видно из рис. 9, температурные 
режимы Сu-пленок по сравнению 
с образцами-свидетелями не имеют 
существенных различий по динамике 
нагрева. 

Заключение

В результате выполнения данной 
работы была рассмотрена динамика 
нагрева систем металлизации толщи-
ной 0.5  мкм с подслоями толщиной 
0.1 мкм (ширина Al-пленки составля-
ла 7–70 мкм), определены параметры 
мощности токовых импульсов, превы-
шение которых приводит к деграда-
ции систем металлизации УБИС. Экс-
периментально показано, что наличие 
подслоев приводит к снижению ве-
личины критической плотности тока 
на 15–20% в зависимости от размер-
но-теплового соотношения пленки 
подслоя.

Из анализа влияния изотермического отжига систе-
мы Al–Ti–Si выявлено улучшение теплопроводящих 
свойств системы и увеличение критических плотно-
стей тока. Установлена возможность уменьшения пе-
реходного сопротивления омических контактов в си-
стеме Al–Ti–Si за счет локального нагрева контакта 
электрическими импульсами тока. Обнаружено так-
же, что наличие подслоев Ti, SiO2 и Si3N4 увеличивает 
тепловую «нагрузку» на слои металлизации и приво-
дит к снижению величины критической плотности 
тока. 

Рис. 8. Топография структуры Al–Ti–Si после электрического взрыва (амплитуда им-
пульса тока j=13·1010 А/м2 и длительность 600 мкс). На вставке: динамика температу-
ры алюминиевой металлизации ΔТ1(t)=Т1(t)–T0 при прохождении одиночного токового 
импульса амплитудой: 1 – j=8.7·1010 А/м2; 2 – 7.0·1010 А/м2. 

Рис. 9. Осциллограммы включения металлизации на кремнии при пропуска-
нии прямоугольного импульса тока амплитудой j=7.1.1010 А/м2 и длитель-
ностью 950 мкс: 1 – система металлизации на основе меди с углеродными 
нанотрубками; 2 – образец-свидетель. На вставке: фотография тестовой 
структуры; размер контактной площадки 100×100 мкм.
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Экспериментально проанализированы вопросы 
формирования и миграции расплавленных зон на по-
верхности кремния в процессе электрического взры-
ва тонкопленочных систем (амплитуда j>7·1010А/м2, 
85 мДж).

Апробирована методика оценки области напря-
женного состояния полупроводника при локальном 
поверхностном нагреве металлизированного участка 
поверхности импульсом тока (амплитуда j>8·1010 А/м2, 
длительность не более 600  мкс, энергия до 0,1  Дж). 
Выполнено сопоставление результатов расчета разме-
ра деформированной области кремниевой подложки 
с результатами эксперимента в условиях прохождения 
прямоугольных импульсов тока. Экспериментально 
зафиксирована существенная неоднородность дорож-
ки металлизации после прохождения импульса.

Проведен сравнительный анализ 
динамики нагрева композитных сис-
тем металлизации на основе меди 
с углеродными нанотрубками. Обна-
ружено увеличение плотностей тока 
в таких системах по сравнению с об-
разцами-свидетелями на 5–10%.

Авторы выражают благодарность 
коллегам, принимавшим участие в вы-
полнении проекта на разных его эта-
пах: Д.О. Варламову, С.И. Кулешовой, 
И.Е.  Чебеневой. Авторы признатель-
ны также профессору С.Г. Каленкову 
за интерес к работе и стимулирующие 
дискуссии.
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Abstract
The work is devoted to the development of a method for diagnosing thermal overloads of metallization systems 

of ultra-large integrated circuits. The considered metallization systems with a thickness of 0.5 µm with sublayers 
with a thickness of 0.1 µm (the width of the Al film was 7–70 µm) were exposed to single rectangular current pulses 
with a duration of no more than 600 µs and an amplitude of up to 8·1010 A/m2.Temperature fields were modeled 
using experimental oscillograms, melting processes in multilayer thin-film systems were analyzed. It was found that 
when exposed to a single rectangular current pulse with a duration not exceeding 80 µs and an energy of 85 mJ, the 
processes of melting of a metal film are the priority process of destruction of the structure. An increase in the pulse 
duration (τ>80 µs) changes the priority of thermal degradation, and contact melting becomes the main mechanism. 
It is shown that the presence of titanium and silicon oxide sublayers increases the thermal "load" on the metallization 
layers and can lead to a decrease in the critical current density. Using the example of the Al–Ti–Si system, it was 
revealed that isothermal annealing leads to an improvement in the heat-conducting properties of the system and an 
increase in critical current densities.

Keywords: USLI, metallization system, thermal processes, current pulse, thin-film system.
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Fig. 1. a – Oscillogram U(t) during the passage of a single current pulse with an amplitude j=5.8·1010 A/m2, pulse duration τ=500 µs, through an 
aluminum metallization track lying on Si. The thickness of the aluminum film is 3 µm, length and width are 5 mm and 50 µm, respectively, the thick-
ness of the silicon substrate is 1 mm. Zone τ is the contact melting time. b – Type of test structures; c – SEM of the Al-Si structure after the passage of 
a rectangular current pulse.

Images & Tables

Fig. 2. The area of safe operation of the Al–Si contact (I.Solid zone) when passing through the structure of a single rectangular current pulse with an 
amplitude of: 1 –  j=8.8·1010 A/m2; 2 –  8.6·1010 A/m2; 3 –  8.2·1010 A/m2; 4 –  6.7·1010 A/m2; 5 – 6.6·1010 A/m2; 6 – 6.1·1010 A/m2; 7 –  5.8·1010 A/m2.  
Points 1–7 are the moment of oscillogram deviation associated with the beginning of contact melting processes at the Al–Si boundary and melting of 
the Al-film. In the insert: Microscopy of the structure at j=5.8·1010 A/m2, pulse duration τ=500 µs.
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Fig. 3. a, b – The crystallized Al-metallization site (1) on the Si substrate (2) after passing a current pulse through it (melting); c – temperature 
profile ΔTb of the metallization track during the passage of a current pulse with a duration of τ0=1 000 µs and an amplitude of: α – 2.0·1010 A/m2; 
β – 2.8·1010 A/m2; γ – 3.5·1010 A/m2.

Fig. 4. а – Schematic representation of a deformed region created in a silicon substrate by a current pulse passing through Al-metallization in 
the mode of sliding supersonic detonation. Here: 1 – Si-substrate, 2 – Al-metallization, 3 – detonation front, 4 – trace contour. The arrow I0 shows 
the direction of the current. b – The state of the Al–Si interface after crystallization.

Fig. 5. a – Waveforms of the Si–dielectric–Al system when passing a single current pulse with an amplitude of j=3∙1010 A/m2 and a duration 
of 450 µs, thickness of the Al layer – h1=5 µm, dielectric layer – h2=0.1 µm: 1 – h2=0; 2 – Si3N4; 3 –  SiO2. b - Fragment of the Al–SiO2–Si test struc-
ture after passing a rectangular current pulse j=8∙1010 A/m2 and duration τ=500 µs. c – photo of the Al–SiO2–Si structure after passing a rectangular 
current pulse j=6∙1010 A/m2 and duration τ=400 µs: 1– metallization track; 2 – microcracks of the SiO2  film.

Fig. 6. Oscillograms of the Si–Ti–Al system activation at different thickness of the Ti sublayer: 1 – h2=0;  2 – h2=80; 3 – h2=100; 4 –  h2=130;                  
5 –  h2=170 nm; j=6.0·1010 A/m2; h1=2 µm; duration pulses of 500 µs. On the insert: Photo of the Al–Ti–Si structure after passing a current pulse j>jcr.

b

a
c

a b

b
a

c



ВЕСТНИК РФФИ ФУНДАМЕНТАЛЬНЫЕ НАУЧНЫЕ ИССЛЕДОВАНИЯ В ОБЛАСТИ ЕСТЕСТВЕННЫХ НАУК

102 DOI: 10.22204/2410-4639-2023-119-120-03-04-92-103 № 3-4 (119-120) июль–декабрь 2023 г.

Fig. 7. The dependence of the value of the critical current density jcr on the annealing time of the th structure Al–Ti–Si in an inert atmosphere 
at atemperature of 500 °C; the duration of the rectangular current pulse: 1 – 550 µs; 2 – 200 µs. In the insert: Micrograph of a multilayer structure 
Al-(Ti,Ni)-Si: a – windows 2 opened in oxide 1 for spraying the sublayer and the main current-carrying layer; b – after spraying the contacts.

Fig. 8. Topography of the Al–Ti–Si structure after an electric explosion (current pulse amplitude j=13·1010 A/m2 and duration 600 µs). In the 
insert: The dynamics of the temperature of aluminum metallization ΔT1(t)=T1(t)–T0 during the passage of a single current pulse amplitude: 
1 – j=8.7·1010 А/м2; 2 – 7.0·1010 A/m2.

Fig. 9. Oscillograms of inclusion of metallization on silicon when passing a rectangular current pulse with an amplitude of j=7.1.1010 A/m2 
and a duration of 950 µs: 1 – copper-based metallization system with carbon nanotubes; 2 – sample witness. On the insert: A photo of the test 
structure; the size of the contact pad is 100×100 µm.



ВЕСТНИК РФФИФУНДАМЕНТАЛЬНЫЕ НАУЧНЫЕ ИССЛЕДОВАНИЯ В ОБЛАСТИ ЕСТЕСТВЕННЫХ НАУК

103№ 3-4 (119-120) июль–декабрь 2023 г. DOI: 10.22204/2410-4639-2023-119-120-03-04-92-103

References
1.  A.W. Topol, D.C. La Tulipe, Jr.L Shi, D.J. Frank, K. Bernstein, 

S.E. Steen, A. Kumar, G.U. Singco, A.M. Young, K.W. Guarini, 
M. Ieong 

 IBM J. Res. & Dev., 2006, 50(4.5), 491. DOI: 10.1147/rd.504.0491.
2.  H. Okabe, M. Yoshida, T. Tominaga, J. Fujita, K. Endo, 

Y. Yokoyama, K. Nishikawa, Y. Toyoda, S. Yamakawa 
 Materials Science Forum, 2014, 778, 955. 
 DOI: 10.4028/www.scientific.net/MSF.778-780.955.
3. C. Zhang, S. Liu, S. Li, Y. Zhu, L. Ni
 IEEE Trans. Power Electron., 2022, 37(5), 6009.
 DOI: 10.1109/TPEL.2021.3125428.
4. D. Martineau, C. Levade, M. Legros, P. Dupuy, T. Mazeaud
 Microelectron. Reliab., 2014, 54(11), 2432. 
 DOI: 10.1016/j.microrel.2014.06.010.
5.  W. Macherzyński, A. Stafiniak, B. Paszkiewicz, J. Gryglewicz, 
 R. Paszkiewicz 
 Phys. Status Solidi, 2016, 213(5), 1145. DOI: 10.1002/pssa.201532684.
6. T.J. Garosshen, T.A. Stephenson, T.P. Slavin
 JOM, 1985, 37(5), 55. DOI:10.1007/BF03257742.
7. S.M. Ahmad, Ch.S. Leong, R.W. Winder, K. Sopian, S.H. Zaidi
 J. Electron. Mater., 2019, 48(10), 6382. 
 DOI: 10.1007/s11664-019-07409-x.
8. T.K. Gupta
 Microelectron. Reliab., 1979, 19(4), 337. 
 DOI: 10.1016/0026-2714(79)90150-1.
9. M. Brincker, K.B. Pedersen, P.K Kristensen, V.N. Popok
 Microelectron. Reliab., 2015, 55(9–10), 1988.
 DOI: 10.1016/j.microrel.2015.06.005.
10. L. Fangwei, L. Pingan, Q. Hui, L. Junpeng, S. Ruochen, W. Wenchao
 Comput. Mater. Sci., 2019, 170, 109142. 
 DOI: 10.1016/j.commatsci.2019.109142.
11.  A.V. Pervikov, M.I. Lerner, O.V. Bakina, A.S. Lozhkomoev, 

E.A. Glazkova
 Inorg. Mater.: Appl. Research, 2019, 10(3), 699. 
 DOI: 10.1134/S2075113319030328.

12. Y.S. Kwona, V.V. An, A.P. Ilyin, D.V. Tikhonov
 Mater. Lett., 2007, 61(14-15), 3247. 
 DOI: 10.1016/j.matlet.2006.11.047.
13. P. Chucai, W. Jinxiang, Zh. Nan, S. Guilei
 Curr. Appl. Phys., 2016, 16(3), 284. DOI: 10.1016/j.cap.2015.12.009.
14.  M. Nelhiebel, R. Illing, Th. Detzel, S. Wöhlert, B. Auer, 

S. Lanzerstorfer, M. Rogalli, W. Robl, S. Decker, J. Fugger, 
M. Ladurner

 Microelectron. Reliab., 2013, 53(9-11), 1745. 
 DOI: 10.1016/j.microrel.2013.07.123.
15.  E.S. Grinats, V.A. Zhbanov, A.V. Kashevarov, A.B. Miller, 

Yu.F. Potapov, A.L. Stasenko
 TVT, 2019, 57(2), 2019, 246. DOI: 10.1134/S0018151X19020056.
16.  L. Hao, X. Xiao, X. Lin-sheng, W. Hua-lin, S. Gai-nai, 
 Y. Qiang
 Chem. Eng. Sci., 2019, 195, 720. DOI: 10.1016/j.ces.2018.10.017.
17. A. Diligenti, P.E. Bagnoli, B. Neri, S. Bea, L. Mantellassi
 Solid-State Electron., 1989, 32(1), 11. 
 DOI: 10.1016/0038-1101(89)90042-7.
18. A.A. Skvortsov, S.M. Zuev, M.V. Koryachko, V.V. Glinskiy
 Microelectron. Int., 2016, 33(2), 102. DOI: 10.1108/MI-05-2015-0049.
19. A.A. Skvortsov, M.V. Koryachko, S.I. Kuleshova, M.R. Rybakova
 J. Appl. Phys., 2022, 131(8), 083901. DOI: 10.1063/5.0084330.
20. A. Skvortsov, M. Koryachko, O. Sklemina, M. Rybakova
 Appl. Phys. A: Mater. Scien. & Process., 2022, 128(3), 242.
 DOI: 10.1007/s00339-022-05398-z.
21.  A.A. Skvortsov, S.M. Zuev, M.V. Koryachko, E.B. Voloshinov
 Tekhnologiya Metallov [Metal Technology], 2019, 11, 41 (in Russian). 
 DOI: 10.31044/1684-2499-2019-11-0-41-46.
22. A.A. Skvortsov, S.M. Zuev, M.V. Koryachko, A.A. Skvortsova
 Periodico Tche Quimica, 2019, 16(33), 448. 
 DOI: 10.52571/PTQ.v16.n33.2019.463_Periodico33_pgs_448_456.pdf.
23. A.A. Skvortsov, M.V. Koryachko, S.M. Zuev, M.R. Rybakova
 Periodico Tche Quimica, 2020, 17(34), 335. 
 DOI: 10.52571/PTQ.v17.n34.2020.352_P34_pgs_335_342.pdf.



Подписано в печать 06.12.2023. Формат 60 x 90 1/8.
Печ. л. 13. Тираж 300 экз.

Отпечатано в ООО «Полиграфическая компания «ЭксПресс» 
603104, Н. Новгород, ул. Медицинская, д. 26, помещение 1

+7 (831) 278-61-61
print@e-xpress.ru


