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СВЯЗЫВАНИЕ ИЗБЫТОЧНОГО ОРУЖЕЙНОГО ПЛУТОНИЯ: 
) ЛУЧШАЯ АЛЬ ТЕРНАТИВА СТЕКЛУ 

Эллисон Макферлейн 

Соединенные Штаты nланируют связать несколько тонн избыточного оружейного nлутония в твердотельной мат­
рице. Отобранный материал должен обесnечить на ближайшее будущее nротиводействие ядерному расnространению 
nутем защиты от краж или nовторного исnользования владеющей связанным nлутонием страной, а в дальнейшем - не 
дать nлутонию возможностей для nоnадания в окружающую среду за времена геологического масштаба. Министерст­
во энергетики США (МЭ) nосле внутреннего рассмотрения остановилось недавно на кристаллической керамике Синрок 
для связывания nлутония. В данной статье дается независимое техническое СР.авнение вариантов связывания стеклом 
и керамикой; nолученные выводы сходны с тем, к чему nришло МЭ. С технической точки зрения, хар<:~ктеристики Син­
рока в ряде областей лучше, чем у стекол. Он лучше nротиводействует расnространению, чем стекло, благодаря бо­
лее сложному и менее известному nроцессу экстракции, который нужен для выделения nлутония. Химически Синрок 
более стоек, нежели борасиликатное стекло, и может растворить больше обедненного урана, чем стекло, когда речь 
nойдет о будущих nроблемех с критичностью. Теnерь, когда МЭ отобралоСинрок в качестве формы размещения nлу­
тония, следовало бы также nересмотреть nроблемы связывания ядерных отходов с высоким уровнем радиоактивно­
сти. 

Автор - асnираН1:ка в Бельферском центре no международным и научным воnросам nри Школе no уnравлению 
имени Джона Кеннеди (Гарвардский универсйтет, Кембридж, Массчузеттс, США). 

ВВЕДЕНИЕ 

Как Россия,.так и Соединенные Штаты сталкиваются 
с решениями о том, как расnорядиться nлутонием и вы­

сокообогащенным ураном, возвращаемым из демонтиро­
ванных боеголовок и от различных nредnриятий ядерно­
оружейного комnлекса . В США no оценкам Министерства 
энергетики (МЭ) 50 или более тонн оружейного nлутония 
и сотни тонн высокообогащенного урана (ВОУ) будут 
считаться "избыточными". Расnоряжение этими материа­
лами важно no соображениям национальной и междуна­
родной безоnасности. Расnоряжение избыточным ВОУ 
является относительно nрямолинейным nроцессом, ко­
гда он смешивается с естественным ураном для разбав­
ления до состава с малым обогащением, исnользуемого 
в тоnливе коммерческих ядерных реакторов. Наnротив, 
расnоряжение nлутонием не так nросто: разбавление 
другими изотоnами nлутония не сделает его 

"безоnасным", nоскольку все изотоnы nлутония можно 
исnользовать для создания ядерного оружия. Вnрочем, 
Комитет по международной безоnасности и контролю на~ 
вооружениями nри Национальной академии наук США 
выдвинул крит~рий "стандарта отработанного тоnлива", 
чтобы установить веху для nроцесса расnоряжения nлу­
тонием. Этот стандарт требует nревращения оружейного 
nлутония в такой вид, который окажется столь же недос­
туnным, сколь nлутоний в ·отработанном тоnливе ком­
мерческих ядерных реакторов2. 

В отношении расnоряжения избыточным оружейным 
nлутонием в США МЭ и администрация Клинтона nриня­
ли двойной nодход, дающ.,й МЭ возможность выбора как 
(1) смешивания оксидов урана и nлутония для создания 
МОХ-тоnлива, которое будет сожжено в отобранных лег­
ководных реакторов, так и (2) связывания nлутония в 
твердом виде в стекле или керамике (3]. Последний ва­
риант и является темой данной статьи. Несмотря на на­
личие двойного nодхода, ясно, что, no крайней мере, 17 
тонн избыточного nлутония cltopee будут связаны, чем 
nреобразованы в МОХ-тоnливо. Это значительная часть 
nлутония в виде металла, отходов и шламов, находяще­

гося на восьми круnнейших nлощадках в США, включая 
Пантекс в Техасе, Роки Флэтс в Колорадо и Хэнфорд в 
Вашингтоне (Рис.1 )4

, и имеющего такой вид, очистка ко­
торого для исnо:tьзования в виде МОХ-тоnлива станет 
чересчур дорогой . 

Связывание избыточного оружейного nлутония nоч­
ти наверняка nойдет по схеме "мелких коробок в боль­
шой канистре", nри которой 20 небольших коробок из не­
ржавеющей стали, содержащих внедренный в керамику 
или стекло nлутоний, будут nомещены на раму внутри 
круnной (длина 3 м, диаметр 0.6 м) канистрf!, также изго­
товленной из нержавеющей стали (Рис.2) . Каждая ко-

робка будет содержать 2.56 кг nлутония в связанном ви­
де, то-есть всего в каждой канистре будет 51.2 кг nлуто­
ния. После загрузки коробок на раму большая (1800 кг) 
канистра заливается борасиликатным стеклом с добав­
кой высокоактивных ядерных отходов (ВАЯО) и затем nу­
тем сварки закрь1вается крышкой. Стекло с ВАЯО обес­
nечит гамма-барьер на nути nоnыток кражи nлутония. 

(![s. i'lyclear CoпiplCx) 

Рис.1: Карта расnоложения избыточного оружейного nлу­
тония на территории. США (24]. Пояснения, начиная с 
верхнего левого угла и далее nротив часовой стрелки: 
Хэнфорд - 11 тонн nлутония и 244 000 кубометров высо­
коактивных ядерных отходов; Аргоннекая национальная 
лаборатория (заnадное отделение) - 4 тонны ; Ливермор 
- 0.4 тонны; Лос Аламое - 2.6 тонны; Роки Флэтс - 12.9 
тонны; Пантекс - данные засекречены;· Саванна Ривер -
2.1 тонны и 128 000 кубометров ядерных отходов; ком­
nлекс Уэст Велли - 2130 кубометров ядерных отходов; 
национальная инженерная лаборатория Айдахо - 0.5 
тонны и 11 000 кубометров ядерных отходов. 

Конструкция канистры, исnользующей борасиликат­
ное стекло, будет одной и той же независимо от того, ка­
кая связующая форма (стеклянная или керамическая) 
использована в коробке; в дальнейшем мы будем изу­
чать выбор такой формы сеязывания nлутония в отходы 
(ФСО). 
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Поскольку nлутоний очень ядовит,· обладает высо­
кой оnасностью расnространения и имеет nериод nолу­
расnада 24 100 лет, важно, чтобы ФСО была сnособна 
(1) nреnятствовать nовторному исnользованию в ядер­
ном оружии цк страной, владеющей связанным мате­
риалом, так и террористами, и (2) удерживать материал 
в безопасном виде в течение очень длительного времени 
для nредотвращения контакта с людьми и окружающей 
средой. Хотя США вместе с многими другими круnными 
ядерными странами относятся благосклонно к исnользо­
ванию стекла для связывания ВАЯО, nлутоний требует 
доnолнительного рассмотрения, как делящийся матери­
ал; теnерь nохоже, что существует несколько вариантов 

ФСО, имеющих значительные nреимущества nеред стек­
лом. Статья сосредоточится на двух тиnах ФСО: кри­
сталлической керамике и стекле, nроводя сравнение их 
свойств и технологий nроизводства. 

Рис.2: Конструкция схемы "мелких коробок в большой 
канистре". Двадцать коробок со связанным nлутонием 
nрисоединены к раме и вставлены в канистру большего 
размера. Канистра заnолняется остеклованными отхода­
ми с высокой активностью для созд,ния радиационного 
барьера с целью нерасnространения . 
Обозначения: а) внешняя канистра; б) коробки с Синро­
ком, содержащим nлутоний: в) рама для размещения ко­
робок. 

Широко расnространено мнение, что в конечного 
итоге отходы в связанном виде nредназначены для раз­

мещения в nодземных хранилищах. По этой nричине 
важно nоnытаться nонять состояние окружающей среды 
в ХР.анилище за времена, nревышающие несколько тысяч 

лет. Вnрочем, фактически nроще смоделировать nоведе­
ние некоторых ФСО за геологические временные мас­
штабы, чем моделировать гидрологию или сейсмику, 
имеющи~ отношение к обстановке в хранилище. Проее­
денные ранее оценки nоведения nривели- к выводу, что 

nлутоний не станет круnным источником радиационной 
обстановки из-за малой растворимости nлутониевого 
комnонента в nодземных водах (nорядка 10-в г/куб.см)8. 
Однако nоследние результаты no nодвижности nлутония 
на nолигоне в Неваде говорят как раз о nротивоnолож­
ном: из-за коллоидального nереноса в nородах может 

nроизойти бы)трый вынос nлутония в окружающую хра­
нилище среду . В свете неоnределенности, связанной с 
nереносом nлутония в геологи-ческих средах, наряду с 

большими неоnределенностями в оценках nоведения 
хранилищ (неясности с будущей вулканической активно­
стью, сейсми-чностью, течениями в нанасыщенной зоне, 
изменениями климата и т.д.) было бы разумным выбрать 
такие ФСО, когда гарантируется удерживание радионук­
лидов независимо от nоведения хранилища. К такому за­
ключению nришел Комитет no остекловыванию радиоак-

тивных отходов nри Национальном исследовательском 
совете, который заявил, что "анализы чувствительности, 
исnользуемые для оценк~t характеристик ФСО, должны 
быть сосредоточеflы на свойствах ~0атериелов ФСО, а не 
на. характеристиках всей системы" . Такой nодход nри­
ня:г и в этой статье. 

Тем не менее ФСО должна, до известной стеnени, 
соответствовать конкретному тиnу nодземного хранили­

ща. Юкка Маунтин в Неваде - место nредnолагаемого 
nодземного хранилища ВАЯО, состоит из туфа - мелко­
зернистой кремниевой nороды, возникшей nри отверде­
ваwии nотоков вулкани-ческой лавы. В его составе доми­
нируют оксиды кремния, алюминия, калия, натрия и 

кальция, что nохоже на кристаллические nороды (гранит 
или гнейс), рассматриваемые в Европе в качестве окру­
жающей ср~ды для хранилища. Эта литология хранили­
ща отличается от солевых nластов на эксnерименталь­

ном сооружении для изоляции отходов в Карлебеде (Нью 
Мексико). Из-за различий в тиnах литологии, составе 
nодземных вод, кислотности nород и окислительно­

восстановительных nроцессах в столь разных геологиче­

ских условиях будут меняться окружающие условия. 
Отобранные ФСО должны быть способны вести себя со­
ответствующим образом в существующих условиях. 

ВВЕДЕНИЕ В ХАРАКТЕРИСТИКИ ФСО 

В течение многих лет исследователи рассмотрели 
ряд веществ для герметизации ВАЯО. В их число входят, 
наnример (но ими сnисок не ограничивается), стекла 1~ 
разными химическими составами, включая силикатные 

и фосфатные12; керами~а с широким набором состава13 ; 
стеклокерамика 14

; клеи 1 
: nокрытие r~,орошками или вне­

дрение в металличес~ю матрицi и исnользование 
отожженных металлов 1 

• Основываясь на существующих 
Представлениях о технологии nроизводства, мы отобрали 

~А~~е:;,~ут~~~~~ч~:~~~н~;~~;:~ли~~~J~~~~~~~~~ 
Стекло 

Стекло - это аморфная твердая среда, в которой 
можно растворить большое количество материалов или 
nримесей111•20• Стекло может быть относительно восnри­
имчиво к nовреждениям от радиоактив~ого расnада, хотя 

это еще надо доказать оnытным nутем 1
. Как обсуждает­

ся в Приложении; в некоторых странах усnешно разрабо­
таны в nромышленном масштабе технологии ~стекловы­
вания ВАЯО для nеревода их в твердую фазу . По этим 
nричинам стекло nолучило наибольшее внимание как nо­
тенциальная ФСО для связывания nлутони-я. С другой 
стороны, стекло неус~йчиво термадинамически и за 
времена геологического ,масштаба может кристаллизо­
ваться, особенно nри nо~ышенных темnера:rурах (100-
300 С), ожидаемых в nодзе~ых хранилища)<23. 

Для ВАЯО nредnочтителЬl!о борасиликатное стекло, 
а не стекла с иными составамЙ,'~!J:12ИМер, фосфатное. 
Преимущества ВSi-стекла в том, что в сравнении со мно­
гими другими видами стекла оно более'стойкQ7 И его мож­но nолучать nри более низких темnератураХ" . В Табл.1 
nриведены три вида сtекла, которые могли бы nодойти в 
качестве ФСО для избыточного оружейного nлутониЯ. В 
стекле со стандартным . химическим составом, которое 

nрименяется на установке для обработки оборонных от­
ходов (УООО) в Саванна Ривер, для улучшения свойств, 
наnример, для nонижения вязкости расnлава, nрисутст­

вуют бор и литий. Стекло для расnоряжения nлутонием -
это лантанидо-боросиликатное (LaBSI) стекло из-за того, 
что в нем растворяется больше nлутония и оно обладает 
бQлее высокой химической стойкостью. В целом, в стекле 
можно растворить больше nримесей, чем в керамике, но 
с некоторыми ограничениями. Так, LаВSi-стекло может 
nринять только ограниченное количество урана, что бу­
дет обсуждаться в дальнейшем разделе. Борасиликат­
ные стекла обычно обрабатываются в диаnазоне темnе­
ратур 1100-1200 С~ а LaBSi стекло- nри 1475 С28• Для 
УООО-стекла из Табл.1 загрузки nлутонием составляют 
2-4% по весf9. В одном из исследований nредnолагает-

-----.. ·----.. ··----
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ся, что для боросиликатного стеклj возможна более вы­
сокая загрузка nорядка 7% по весу . 

В Табл.1 nриведены два состава LаВSi-стекла. Га­
долиний и гафний добавлены в качестве нейтронных по­
глотителей. Ливерморская национальная лаборатория 
имени Лоуренса (ЛНЛ) разработала состав стекла LaBSi-
1, куда плутоний уже входит как составная часть. Состав 
стекла LaBSi-2, разработанный в Саванна Ривер, будет 
исnользоваться в качестве базового для nоследующей 
разработки окончательного состава. Измеренная раство­
римость плутония в LaBSi стекле при 1475 С оказалась 
выше 1 0% по весу nри эксnериментах в тигеле с nереме­
шиванием, хотя nри расплаве 1 кг монолита LаВSi-стекла 
без перемеLI!ивания наблюдаемый максимум составил 
8.5% по весу 1

. 

Табл.1: Химический состав стекол, применяечых для 
связывания плутония (в весовых процентах). 

Окислы 

АI2Оз 
В20э 
ВаО 

BaS04 
Са О 

CaS04 
Сr2Оз 
Cs20 
cuo 
Fе2Оз 
Gd20з 
К2О 
Lа2Оз 
Li20 
MgO 
MnO 
Na20 

Na2SO"' 
NaCI 
Nd20з 
NiO 
РЬО 
Pu02 
Si02. 
Sm20з 

SrO 

B-Si1 

3.84 
7.97 
0.22 
0.22 
1.16 
0.12 
0.10 
0.08 
0.40 
12.47 

' -
3.47 

4.4 
1.36 
2.05 
8.58 • 
0.10 
0.31 

0.74 

49.61 

Th02 0.36 
Ti02 0.65 
UзOs 0.53 

20.77 
11.35 

7.45 

8.6 

8.6 

11.36 
28.16 

2.43 

Zr02 1.27 
Всего 98.74 99.99 

21.5 
11.7 

8.6 

12.4 

12.8 

29.1 

2.5 

1.3 
99.90 

а) Стандартный состав, nри~еняемый на установке по 
обработке оборонных отходов 4

. 

Ь) Разраротанное в Ливерморской национальной лабо­
ратории2 лантано-борсиликатное с-т:екло на основе со­
став~ Леффлера; в отличие от других стекол такого тиnа 
в его составе уже есть nлутоний. 
с) Стекло разllfботано в Саванна Ривер на основе соста-
ва Ле~флера . . 

Естественные аналоги ФСО обесnечивают единст­
венно доступную информацию о долгосрочных характе­
ристиках этих материалов. В природе существует много 
геологических образцов стекол. По своему составу эти 
стекла расnадаются на две категории: с высоким содер­

жанием кремния, например реолитовые стекла и тектиты 

(70-75 весовых nроцентов оксида кремния) и с меньшим 
содержанием, НjЪПример, базальтовые стекла (45-50% 
оксида кремния) . Тектиты- это стекла, образовавшиеся 
при соударениях в условиях экстремальных давлений и 
температур, а риолиты и базальтовые стекла образова­
лись nри экструзивных вулканических явлениях (низкие 
давления, высокие температуры). Естественные стекла 
вулканического nроисхождения обычно существенно мо­
ложе сорока миллионов летзэ. Отдельные редкие стекла 
(лунные стекла) гораздо старше (порядка сотен миллио­
нов лет), но они выжили столь долго, по-видимому, из-за 

отсутствия контакта с водой в лунных условиях34• Срав­
нение содержания кремния в этих стеклах с LаВSI­
стеклами из Табл.1 (29-35% по весу) говорит о том, что 
ни риолиты, ни базальты не являются разумными при­
родными аналогами LаВSI-стекол. С другой стороны, 
применяемое для ВАЯО УООО-стекло боросиликатноrо 
типа (см.Табn. 1) может быть оnравданным аналогом ба­
зальтовых стекол. Немногие естественные стекла содер­
жат альфа-излучатели в достаточно больших коЛичест­
вах, чтобы обесnечить разумные оценки воздействия ра­
диоактивности на стекло за геологические времена. 

Керамика 

В отличие от стекла, керамика - кристалличекое ве­
щество, где радионуклиды ядерных отходов принимают­

ся кристаллической структурой путем замены фазообра­
зующего компонента. Значит, обычно оказывает~ воз­
можным предсказать, в каком случае элемент войдет в 
кристаллическую структуру, если знать его ионный ради­
ус и заряд. Ряд разных составов керамик может о~<азать­
ся nодходящим для связывания ядерных отходов - это 

циркон, монацит, апати~ бадделит, кубические цирконы 
или Си11р.ок (см.Табл.2) . Для геологов кристаллические 
керамические вещества являются просто минералами 

или скоплениями минералов - составляющими блоками 
пород. Есть много природНЫ)( аналогов для nредложен­
ных выше керамик. 

Для связывания плутония подходящими ФСО могут 
быть Синрок, циркон, монацит, бадделит или кубические 
цирконы. Для упрощения обсуждения в данной статье 
внимание уделяется трем наиболее обещающим воз­
можностям - это Синрок, циркон и монацит. Циркон и мо­
нацит - это простые минералы, которые в естественных 

условиях с9держат значительные количества актиноидов 
(циркон содержит уран, а монацит- уран и торий). В дей­
ствительности, оба минерала типичны для кристалличе­
ских nород и rеохронологи используют их для оnределе­

ния возраста кристаллизации или метаморфизма по ура­
ново-свинцовому методу. Циркон с Канадского щита был 
исnользован для оnределения возраста старейшей из­
вестной поро;ы на Земле - гнейса с возрастом 4.02 мил­
лиарда лет4 • Самый старый из известны~ монацитов 
имеет возраст свыше двух миллиардов лет4 Эти мине­
ралы очень стойки, устойчивы против коррозии и радиа­
ционных повреждений и nоэтому выжили в течение ис­
ключительно больших промежутков времени. 

Наиболее известt-tая многофазная керамическая 
ФСО Синрок содержит комбинации следующих минера­
лов: цирконолит, пирохлор, холландит, nеро!скит, рутил 

- и небольших количеств оксидов и сnлавов4 . В Синрок­
С входят хqлландит, цирконолит, nеровскит и сnлавы; он 
был создам для хранения ВАЯО от nереработки отрабо­
танного ядерного топлива коммерческих энергореакто­

ров43 (см.Табл.2). Холландит удерживает продукты деле­
ния, например, цезий; барий, рубидий, калий и хром44. 
Четырехвалентные актиноиды (торий, уран, плутоний) и 
цирконий связываются в цирконолите или пирохлоре, а 
перовскит удерживает стрончий, натрий, трехвалентные 
актиноиды и редкозем~ьные Элементы. Сnлавы берут 
на себя технеций, молибден. рутений, nалладий, серу. и 
теллур45. 

Хотя Синрок сам по себе не существует в nрироде, 
там находятся все его основные фазы. Цирконит найден 
в изверженных породах, . например, в Карбонатитах и 
ультрамафийных формациях. Наиболее старый из из­
вестных цирконолитов (с возрастом свыше 2.5 млрд. лет) 
найден в слоистом мафийном комnлексе в Австралии48• 
Пирохлор известен как источник редких элеменrов 
(ниобия, тан1ала, вольфрама)- его находят в карбонати-

~~~и~а~~~~з=е~~~ы~~~~~~р~:н~:~а~;~:~~~~:~;о~~; 
16 ~иллионов лет до, по крайней мере, 1.4 миллиардов 
лет . Перовскит обычно содержится в nородах с низким 
содержанием оксида кремния и поэтому он распростра­

нен в верхней мантии Земли. Холландит находят в ред­
ких вулканических породах, богатых оксидами калия, ба­
рия и титана, но обедненных оксидом кремния49• Рутил 
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является весьма распространенным второстепенным 

минералом, содержащимся во многих типах пород. 

В Табл.2 приводятся составы этих ФСО. Туда вхо­
дят два варианта Синрсм:а - стандартный Синрок-С, раз­
работанный Рингвудом , и наиболее современный со­
став, использованный при испытаниях в (ЛНЛ)51 . В одном 
из ЛНЛ-составов доминирует пирахлор (по отношению к 
нему у цирконолита производная структура) и этот со­
став может связать высокий процент плутония. ЛНЛ про­
вела недавно опыты по внедрению примесей в Синрок. В 
ожидаемых диапазонах примесей и их потоков (в соот­
ветствии с потоком отходов) Синрок поглощает эти ве­
щества путем Сli!Язывания их в различных количествах в 

отдельных фазах: пирохлоре, цирконолите, браннерите 
(U/Pu)Ti2)1:r• рутиле/силикате-и образования оксидов ак­
тиноидов . У пирахлора есть дополнительное преиму­
щества - он принимает в свою структуру большие коли­
чества урена (уран - один из важнейших элементов в пи­
рохлоре), что решит две проблемы: высокое содержание 
урана в nотоке отходов и возможная необходимость 
преднамеренного поглощения обедненного урана для 
уменьшения вероятности возникновения критичности в 

U~235, образующемся nри распаде Pu-239 (дальнейшие 
детали этого вопроса рассмотрены в последующих раз­

делах статьи). 
Критерии отбора ФСО для связывания избыточного 

оружейного nлутония должны касаться как краткосроч­
ных, так и долгосрочных задач: соответственно, сделать 

плутоний безопасным от повторного использования тер­
рористами и странами, в чьем ведении он находится, и 

препятствовать воздействию nлутония на людей и на ок­
ружающую среду. В ближайшем будущем ФСО должна 
(1) оказывать противодействие возврату плутония и (2) 
иметь отработанную технологию производства, которая 
обязана быть недорогой и не отнимать много времени. В 
удаленной перспективе ФСО должна иметь (1) высокую 
химическую стойкость за геологические времена, (2) спо­
собность сnравляться с радиационными поврежд1Эниями 
от радиоактивных отходов и (3) способность избежать 
возникновения критичности. 

Систематическое сравнение стекла и керамики по 
каждому из этих критериев дается в Приложении. 

КЕРАМИКА И СТЕКЛО: СРАВНЕНИЕ 
НЕИЗВЕСТНОСТЕЙ И ПРЕИМУЩЕСТВ 

Некоторые из проблем, касающихся Синрока и 
LаВSi-стекла, можно решить за короткое время, но дру­
гие проблемы требуют интенсивной длительной работы. 
В Табл.3 nредставлено сравнение неизвестных асnектов 
поведения LаВSi-стекла и Синрока. То, что касается 
стекла, содержит воnросы. nроизеодства, химической 
стойкости и радиационных повреждений. При nроизвод­
стае стекла самые большие неопределенности относятся 
к надежности и безопасности поведения высокотемпера­
турного процесса nлавления стекла при первой и второй 
заливках, например, к влиянию хрупкости стекла на хи­

мическую стойкость и к важности кристаллизации оксида 
плутония. Эксперименты по влиянию воды на микротре­
щины в стекле и другие эксперименты по поведению кри­

сталлического оксида плутония с точки зрения химиче­

ской стойкости, радиационных повреждений и противо­
действия распространению потребуют для завершения, 
скорее всего, не менее нескольких месяцев, если только 

МЭ планирует что-нибудь в этом роде. 
Если говорить о химической стойкости, то влияние 

поведения коллоидов на перенос актиноидов (е частно­
сти, плутония) является еще одной неопределенной про­
блемой для LаВSi-стекла, которую не решить быстро. 
Такое стекло является новым составом, о котором име­
ются скудные сведения, В результате мы мало что знаем 
о типе и условиях образования коллоидов и еще меньше 
об их способностях связывать и переносить плутоний. 
Многие эксперименты по выщелачиванию требуют дли­
тельных сроков завершения реакций (это годы). Другой 
давно уже поставленной и нерешенной проблемой оста­
ется радиационное повреждение стекла (особенно для 
LаВSi-стекол). Я бы заявила, что наше понимание стекол 

с радиационными повреждениями находится на ранней 
стадии. Мы еще учимся пониманию того, какие вопросы 
следует задавать, и еще большему научимся после зна­
ЧИТВJfЬНЫХ исследований этого вопроса. 6олее того, е 
природе нет естественных аналогов, чтобы обеспечить 
понимание радиационного воздействия на стекло за гео­
логические времена. 

~ут также прояснения несколько неопределенно­
стей в случае с керамикой. Как и для стекла, нерешен­
ным остается вопрос о влиянии радиационных повреж­

дений на химическую стойкость керамики. Но в данном 
случае у нас есть преимущества использования естест­

венных аналогов для указания на радиационные эффек­
ты. Хотя многие минералы с радиационными поврежде­
ниями остаются химически стойкими по отношению к 
удержанию плутония. подразумеваемая проблема ра­
диационной стойкости за геологические еремена может 
оказаться нерешаемой. Еще одна неопределенность, от­
носящаяся к производству керамики, включает влияние 
плотности на химическую устойчивость современных ти­
пов Синрока. Если будет обнаружено, что Синрок с 
меньшей плотностью окажется недостаточно хорошим, 
то надо будет изучить изменения в методологии произ­
водстеа, касающиеся проблемы плотности. Потребуется 
много времени для проведения достаточных эксперимен­

тов по выщелачиванию, чтобы оценить влияние малой 
плотности. Способность Синрока образовывать связы­
вающие плутоний коллоиды при изменении состава так­
же потребует енимания с точки зрения долгосрочных 
оценок. 

Как кажется, керамика и стекло фундаментально 
равноценны с точки зрения полноты разработки техноло­
гии производстеа, сроков изготовления ФСО и стоимости 
продукции. Но по отношению к другим критериям у каж­
дой ФСО имеются, похоже, свои определенные выгоды. 
Они просуммированы в Табл.4. 

Преимущества стекла над керамикой заключается в 
его теоретической сnособности принимать широкий класс 
nримесей в свою структуру и в потенциальной способно­
сти противостоять радиационным повреждениям. С дру­
гой стороны, доказано, что все керамики и, в частности, 
Синрок обладают скоростями коррозии, которые ниже по 
сравнению со стеклом, по крайней мере, на порядок ве­
личины или даже более: поэтому они должны лучше 
удерживать отходы за времена геологического масшта­

ба, что требуется для распоряжения плутонием. Кроме 
того Синрок обладает большей теплоустойчивостью, чем 
стекло, и в отличие от стекла на его химическую стой­
кость не оказывает влияние высокая температура, с ко­

торой можно встретиться в подземных хранилищах. 6о­
лее того, Синрок способен противостоять температурам 
при вторичном нагреве. который испытает ФСО nри за­
ливке стекла с ВАЯО, всего лишь с минимальными по­
следстаиями. Синрок легко может набрать в себя боль­
ше обедненного урана, чем стекло, для решения про­
блемы распада Pu-239 в подвижный U-235. Разведение 
обогащенного урана обедненным поможет избежать в 
будущем событий с критичностью, которые могут быть 
вызваны появления U-235 в подземных хранилищах. Как 
правило, керамика не растворяется в азотной кислоте (в 
отличие от стекла) и поэтому для выделения плуто.ния 
нельзя будет легко приспоеобить процесс PUREX. Ава­
рии при производст~е Синрока не так опасны, как при 
производстве стекла 3

. Безопасность работников должна 
стать важным фактором при крупномасштабной дея­
тельности по распоряжению избыточным оружейным 
плутонием. 

ВЫБОР ПОЛИТИКИ 

Критериями, создающими основу для решения no 
ФСО, должны быть противодействие расnространению, 
технология производства, химическая стойкость и на­
дежность в отношении критичности. На ближайшую пер­
спективу наиболее важным кр!(lтерием отбора является 
противодействие распространению. Керамики (в частно­
сти, Синрок) более устойчивы к извлечени19 плутония, 
чем с:екло. Это основное отличие отделяет керамики от 

----- ------
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стекла. Поскольку выделение плутония из керамик по­
требует крупных модификаций существующих установок 
no разделению изотопов и сооружения новых, такую дея­
тельность легче будет обнаружить методами контроля, 
чем при извлечении плутония из стекла. 

Среди критериев отбора, связанных с более удален­
ными сроками, наиболее важны химическая стойкость и 
надежность в отношении критичности. Принимая во вни­
мание значительные неопределенности при предсказа­

нии будущих геологических событий и состояния окру­
жающей среды в хранилищах, нам следовало бы поло­
житься на материал, который с достаточной вероятно­
стью сопротивляется изменениям и коррозии, а также 

препятствует выделению актиноидов в окружающую сре­

ду, -то-есть, на керамику. 

Хотя надежность в отношении критичности не явля­
лась критерием при отборе ФСО для связывания ВАЯО, 
этот критерий должен рассматриваться при расnоряже­
нии плутонием. Для предотвращения событий с критич­
ностью от U-235 - подвижного продукта распада Pu-239, 
к ФСО надо добавлять обедненный уран для разбавле­
ния U-235. Только керамика может достаточно хорошо 
выдержать включение в свой состав больших количеств 
актиноидов. · 

В сентябре 1997 г. Уnравление по распоряжению 
материалами при МЭ объявило о своем решении ис­
пользовать Синрg: для связывания избыточного ору­
жейного плутония . Это решение основывалось на пяти 
критериях и в четырех случаях из них МЭ решило, ч~о 
керамика обладает преимуществом перед стеклом 5

. 
Критерии и выводы аналогичны тому, что изложено в 
данной статье. Первый критерий годности ФСО уделяет 
внимание окружающей обстановке в хранилище. МЭ на­
шло, что керамика более устойчива, неже.Qи стекло, а 
рабочая груnпа МЭ заключила, что керамика обеспечит 
лучшую надежность в отношении критичности, аоскольку 

она может вместить больше U-238, чем стекло . Второй 
критерий связан с проблемами окружающей среды, здо­
ровья и безопасности. МЭ обнаружило, что работники 
при обращении со стеклянными продуктами из-за (а,п)­
реакций на боре, содержащемся в стекле, получат дозу 
нейтронного облучения, в 8 раз превы~ающую анало­
гичную дозу от керамических продуктов . Третьим кри­
терием были затраты: отмечено, что увеличение защиты 
работников от облучения при обращении с LаВSi­
стеклом приведет к росту затрат. Кроме того, затраты на 
LaBSi- стекло будут выше, чем на керамику, в результате 
более высокой загрузки nлутония в керамику. В целом 
это nриведет к меньшему количеству коробок со связан­
ным мутоннем и к меньшему числу канистр с ВАЯО­
стеклом. Что касается четвертого критерия - нераспро­
странения, ro МЭ пришло к. выводу о преимуществе ке­
рамики над стеклом из-за более высокого противодейст­
вия извлечению плутония. МЭ отметило, что nроцесс из­
влечения плутония из керамики является более сложным 
и значительно менее разработанным по сравнению с из­
влечением из стекла. С точки зрения обнаружения кражи 
или использования плутония в нежелательном направ­

лении при обработке ФСО керамика обеспечивает до­
полнительное преимущество более легких неразруши­
тельных проверок. Нейтронное излучение от боросадер­
жащих стекол создает помехи проверкам концентрации 

мутония. 

Хотя в настоящее время МЭ выдвигает керамику в 
качестве ФСО для связывания плутония, оно делает это 
путем осторожных заявлений о преимуществах керамики 
над стеклом. В целом МЭ подчеркивало, что nреимуще­
ства керамики над стеклом малы. Даже хотя уровень 
сведений о двух типах ФСО оказался скудным для nро­
ведения соответствующего сравнения, МЭ отодвинуло 
принятие решения по ФСО на год, но очевидно, что за 
такой укороченный промежуток времени нельзя будет 
з'Ввершить все необходимые эксперименты. 

ЗАКЛЮЧЕНИЕ 

За последнее время LаВSi-стекло и керамика Син­
рок были конкурирующими ФСО для варианта "коробок в 

канистре" с целью связывания избыточного оружейного 
плутония. На основании технической информации, пред­
ставленной в данной статье, керамика оказывается бо­
лее предпочтительной ФСО для связывания плутония. 
Керамика имеет лучшие характеристики по отношению к 
стеклу с точки зрения химической стойкости, термоустой­
чивости, Jlротиводействия распространению и способно­
сти противостоять нагреву, с которым придется встре­

титься при наполнении канистры стеклом с ВАЯО, а так­
же сnособности разводить U-235, который образуется 
при распаде Pu-239. Керамика Си н рок и LаВSi-стекло эк­
вивалентны с точки зрения завершенности технологии и 

сроков производства, как следует из оценок МЭ. 
Это сравнение можно распространить на связыва­

ние ВАЯО. Хотя свойства этого материала отличаются от 
свойств мутония (например, более высоkий уровень бе­
та- и гамма-излучения и проблемы летучести), пора пе­
ресмотреть керамику в качестве· ФСО для ВАЯО. При 
долгосрочном распоряжении (это вызывает основную 
тревогу в случае ВАЯО) керамика лучше стекла из-за бо­
лее высокой химической стойкости. Нам следовало бы 
начать всерьез изучение других обещающих фаз, таких 
как циркон, монацит и бадделит, а таiQКе разработать 
новые составы Синрока. Ядерные отходы и делящиеся 
материалы в настоящее время достаточно распростра­

нены, так что наwа ответственность состоит в том, чтобы 
обращаться с ними наилучшим возможным образом. 

ПРИЛОЖЕНИЕ: КРИТЕРИИ ОТБОРА ДЛЯ ФСО 

ВОЗМОЖНОСТЬ ВОЗВРАТА ПЛУТОНИЯ 

К сожалению, не существует полностью необрати­
мых методов размещения плутония. Тем не менее, ис­
nользуемые ФСО и конструкции должны быть на1о1более 
необратимыми И3 всех возможных.. Если для страны­
владельца хранилища окажется труднее извлечь плуто­

ний из связанного состояния, чем из отработанного тоn­
лива, как по затратам, так и по организационным воз­

можностям, то ФСО считается успешной. Но считается, 
что террористы (в отличие or страны-хозяина) будут ну­
ждаться в меньшем количестве плутония. Впрочем, даже 
в одной канистре со связанным плутонием содержится 
достаточно материала для 12 боеголовок (по 4 кг плуто­
ния на бомбу). 

При использовании как стекла, так и керамики, кон­
струкция с коробками в канистре будет препятствовать 
нападению террористов благодаря большой массе ка­
нистр (вес каждой более тонны) и радиационному барье­
ру в 200-500 р!час на расстоянии метра от поверхности 
каниqвы спустя 30 лет после производства стекла с 
ВАЯО . Если бы даже терроисты смогли украсть эти ка­
нистры, им может удасться как-то выбить коробки с плу­
тонием из радиоактивных канистр, но это гораздо веро­
ятнее выполнит страна-владелец, обладающая предпри­
ятиями, организацисtнной инфраструктурой и средствами 
для nроведения подобного процесса. Если конструкция 
окажется удачной и коробки станут составной частью ка­
нистры, то и стране-хозяину, и террористам придется ис­

пользовать дистанционные средства для обращения с 
материалом и растворить всю канистру для извлеч~ния 
плутония. Такой процесс легче осуществить стране­
хозяину, имеющей институциональную поддержку, но он 
окажется дорогим для любых нарушителей. 

В двух последних докладах МЭ критикуется конст­
рукция коробок в канистре за неаде!sватное соответствие 
стандар~ отработанного топлива . Доклад "красной 
группы" утверждает, что коробки можно достаточно бы­
стро отделить механически от стекла с ВАЯО при помо­
щи простого оборудования. Как только радиационный 
барьер снят, коробки с плутонием можно легко вынуть и 
с ними можно обращаться, поскольку больше не потре­
буется экранировка. МЭ начинает сейчас испытания, 
чтобы убедиться в ~озможности отделения коробок от 
стеклянной матрицы 1

. Если удастся определить, что ко­
робки легко отделимы, то потребуется новая конструк­
ция, в которой коробки станут неотъемлемой частью 
стекла с ВАЯО. Это можно было бы осуществить путем 



СВЯЗЫВАНИЕ ИЗБЫТОЧНОГС' ОРУЖЕЙНОГО ПЛУТОНИЯ... 19 

разрыва коробок и перемеwивания их содержимого со 
стеклом при проломе канистры или же путем использо­

вания небольших керамических/стеклянных гранул, со­
держащих плутоний82. 

При недавнем изучении противодействия борасили­
катного стекла ядерному распространению nредполага­

лось, что можно извлечь критическую массу плутония 

(4.7 кг) из всего лишь 613 кг такого стекла при загрузке 
отходами с двухпроцентным весовым содержанием плу­

тония nутем исnользования Пfостых стендовых методов 

(при норме извлечения 27%)8 
• Отметим для сравнения, 

что вес ка~стры со стеклом ожидается равным nример­

но 1800 кг , и если допустить, что в стекле однородно 
первмешан плутоний с весовым содержанием 10%, то из 
канистры можно получить свыше 70 кг nлутония. Дnя его 
извлечения стекло поначалу придется раздробить, пере­
толочь и растворить в азотной кислоте, а затем можно 
будf' применить PUREX процесс для отделен-ия плуто­
ния . Дnя этой цели США могли бы увеличить мощности 
уже существующих РURЕХ-предприятий в Хэнфорде,на 
площадке Саванна Ривер и в национальной инженерной 
лаборатории Айдахо nутем создания новых крупномас­
штабных дробильных, первмешивающих и растворяющих 
установок. Следовательно, извлекать плутоний из стек­
лянных ФСО было бы почти так же легко, как и из отра­
ботанного топлива. 

Более важно то, что LaBSi- стекла были разработа­
ны в качестве временной формы хранения актиноидов 
(америций и кюрий), имеющих коммерческую ценность. 
Последнее изучение растворения LaBSi- и SrAIBSi-cтeкoл 
для извлечения ам~ариция и кюрия было проведено уче­
ными в Саванна Ривер. В качестве аналога америция и 
кюрия применялея эрбий, а_ стекла полностью растворя­
лись в течение двух часов в азотной кислоте nри темпе­
ратуре 110 С66 . Работники смогли в этом процессе из­
влечь 100% лантанидов. Поэтому с точки зрения страны­
владельца nротиводействие LаВSi-стекла извлечению 
nлутония мало - оно такое же или даже меньшее по 

сравнению с отработанным топливом. 
О nротиводействии керамик ядерному расnростра­

нению нет такой документации, как для стекол, хотя в 
одном из исследований МЭ предполагается, что керами­
ку будет гораздt труднее размельчить и растворить67 • 
Эббинхаус и др. утверждают, что керамика на основе 
титанатое (такого типа, какой используется в Синроке) 
нерветворима в _азотной и плавиковой кислотах, которые 
применяются в процессе PUREX. Те кислоты, в которых 
раСтворим Синрок, реально мешают процессу PUREX и, 
следовательно,· процесс нельзя достаточно nросто по­

догнать для использования с целью извлечения плуто­

ния611. Трудность растворения керамических материалов 
иллюстрируется методикам.и перевода этих материалов в 

раствор для nро~А"шленных и эксnериментальных целей. 
Петерсон и др. изучали использование перавекита 
(компонента Синрока-С) в качестве источника титана. 
Они добились извлечения более 90% титана при раство­
рении в концентрированной серной кислоте (обычно кон­
центрация была выше 70%, но самые лучшие результаты 
получены при концентрации свыше 90%) при температу­
рах свыше 200 С и при субмиллиметровых размерах час­
тиц (nри еще более мелких частИцах температуру можно 
снизить nримерно на 50 С)71 . Время растворения меня­
ется от нескольких минут до шести часов в зависимости 

от указанных выше параметров. Аналогичная ситуация 
возникает при уран-свинцовом методе определения гео­

логического возраста: циркон и монацит должны быть 
растворены полностью. Экспериментальная nроцедура 
растворения этих материалов хорошо установлена: ми­

нералы первмешиваются с насыщенной плавиковой ки­
слотой и небольшим количеством азотной кислоты в 
тефлоновой "бомбе" и выдерживаются два дня при тем­
пературе 240 С72• Такая бомба -это тефлоновая бутыль 
с закрученным горлышком - создает при нагревании по­

вышенное давление внутри сосуда. 

Если основываться на приведеиных выше данных, 
то единственное протиР-адействие распространению, 
предлагаемое LаВSi-стекл:>м, заключается в конструкции 
канистры, которая будет общей для обеих ФСО. С другой 

стороны, керамика предлагает доnолнительное противо­
действие благодаря отсутствию установленных промыw­
ленных процессов или установок для растворения и nо­

следующего извлечения плутония. Дnя извлечения nлу­
тония требуются такие кислоты, как плавиковая и сер­
ная, но они не используются в стандартном PUREX­
npoцecce. В результате стране-владельцу, nожелавшей 
извлекать·плутоний из керамической ФСО, придется соз.­
давать новые установки и ·разрабатывать новые техноло­
·гии для извлечения больших количеств плутония. По 
сравнению с извлечением из отработанного топлива то­
гда оказывается труднее извлекать nлутоний из керами­
ки, но легко или легче - из LаВSI-стекла. 

Технологии nроизводства 

Уже имеется значительный оnыт производства стек­
ла для размещения ВАЯО (см. Рис.3). Поначалу были 
разработаны два главных процесса о-ятекловывани_я -
один во Франции и один в Германии 3

• Производство 
стекла во Франции началось в 1969 г. на заводе PIVER, 
который проработал до 1972 г. и произвел 12 тонн стек­
ла74. В 1978 г. завод AVM в Маркуле начал производить 
стекло с ВАЯО, используя процесс непрерывного остек­
ЛО,J>IВания, и на 1995 г. им выпущено 857.5 тонн стек­
ла . Исходный раствор поначалу высушивается и каль­
цинируется, а затем смешивается со стеклом, расплав­

ленным в металлическом тигеле с индукционным нагре­

вом. Великобритания пользуется АVМ-процесс~м на за­
воде по остекловыванию отходов в Селлафилде 8

. 
Бельгийская установка PAMELA начала работать в 

1985 г. на основе немецкого процесса. Материал остек­
повывеется сразу же в керамическом тигеле, где рас­

плавляется стекло и куда загружаются ВАЯО; операции 
высушивания, кальцинирования и плавления следуют 

одна за другой77• Китай находится еще на стадии НИР и 
собирается nринять немецкий вариант78. Россия остек­
повывала ВАЯО в фосфатных стеклах на заводе "Маяк", 
где работа началась в 1987 г. и продолжалась 1.5 года, а 
затем возобновилась с 1991 г.; на 1995 г. изготовлено 
всего 1800 тонн стекла79 . Сейчас Россия разрабатывает 
борасиликатное стекло с увеличенным содержанием ра­
дионуклидов80. Япония также находится в процессе раз­
работки состава борасиликатного стекла для новой ос­
текловывающего предnриятия в Токаи, хотя ~а его дея­
тельность могут повлиять недавние остановки 1

. 

В США сейчас имеются два работающ~х завода по 
остекловыванию - в Саванна Ривер (завод DWPF -уста­
новка для о_!5работки оборонных отходов) и в Уэст Вэлли 
(штат Нью-Иорк). Завод DWPF, начавший обработку ра­
диоактивных отходов от оборонительных предnриятий с 
апреля 1996 г., исnользует комплексную nроцедуру. 
ВдЯО должны быть сначала обработаны для удаления 
ртути и органических матер~алов до смешивания со 

стеклянной массой в тигеле8 . Завод DWPF вЫпустит 
6000 канистр с ВАЯО-стеклgм (1800 кг на канистру) в те­
чение nоследующих 25 лет8 . Наоборот, сроки существо­
вания завода в Уэст Вэлли составят только 2.5 года и er.so 
металлический тигель отольет примерно 300 канистр . 
Другие установки для остекловывания находятся еще на 
стадии НИР. · 

Но хотя ВАЯО-стекла производятся в промыwлен­
ном масштабе уже несколько десятилетий, технология 
связывания плутония в стекле требует особых условий, 
например, герметичных кам~р и значительно более ВЫ· 
соких темnератур обработки, и она не так пролвинута как 
обычная технология боросиликатных стекол . Хотя ке­
рамика не применялась для связывания ВАЯО в про­
мышленном масштабе ни в какой стране, групnа в Авст­
ралийской научно-технологической ядерной организации 
изготовляет Синрок на основе круnномасштабной про­
мышлеиной те~ологии на демонстрационном nредnри­
ятии с 1987 г. . Поскольку эту технологию можно ис­
nользовать как веху для сравнения с производством 

стекла, nодобное сравнение наводит на мысль, что обе 
эти технологии находятся на сравнимых уровнях с точки 

зрения связывания nлутония. Действительно, оценки МЭ 
по графику производстае в варианте "коробки в канист-

----------~·--------·~-~~~------ ---------- ~--~ ----------~-----
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ре" оказываются фактически одинаковы~и как для кера­
мических, так и для стеклянных коробоtС' . Оценки затрат 
на этот вариант также одинаковы для стекла и керами­

ки88. На основе оценок графика работ и затрат кажется 
вероятным, что МЗ не видит большой разницы в отно­
шении трудностей nроизводства как для стекла, так и для 
керамики. 

Рис.З: Карта распространения технологий остекловыва­
ния и полученных результатов в разных странах. Пояс­
нения начинаются с левого верхнего угла и продолжают­

ся по часовой стрелке: ~ 
- Уэст Вэлли {Нью-Иорк); связывание ВАЯО в ВSi­

стекле. 

Селлафилд {Великобритания); завод по остекловы­
ванию ВАЯО в ВSi-стекле. 
Завод PAMELA {Бельгия); в 1991 г. начато производ­
ство BSI- стекла. 
Ла Xar (Франция); крупномасштабное производство 
ВАЯО в BSi- стекле. 

- __ Токаи {Япония); ВSi-стекло для ВАЯО - завод рабо­
тает не на nолную мощность. 

Китай; НИР на ВSi-стекло. 
Предnриятие "Маяк'' {Россия); остекловывание ВАЯО 
в фосфатном стекле, разработка ВSi-стекла. 
Завод DWPF {Саванна Ривер); сейчас связывает 
ВАЯО в ВSi-стекле. 

Производство LаВSi-стекла будет налажено со зна­
чительно измененной технологией плавильной печи, что­
бы обращаться с делящимися материалами. Работники 
на. площадке Саванна Ривер планируют использовать 
заливаемые снизу печи с индукционным нагревом, тигели 

из платиново-родие~о сплава и платиновые стержни 

для перемешивания . К базовому составу LаВSi-стекла 
будет добавлено J.5 кг порошка оксида плутония разме­
ром 5~10 микрон . Время нахождения в печи составит 
около четырех часов nри температуре 1475 С91 . Размер 
печей будет подобно уменьшен для работы в герметизи­
рованных условиях, а их геометрия обеспечит некоторый 
уровень защиты от событ11V. с критичностью. 

Планируемая технология nроизводства стекла стал­
кивается с рядом ловушек. Во-первых, nроблемы безо­
пасности nри аварии. Если nроизойдет авария в системе 
печи, работники столкнутся с обогащенной плутонием 
коррозийной жидкостью nри темnературе 1475 С, обла­
дающей исключительно оnасным потенциалом. Во­
вторых, nри закалке стеклянного расплава возникнут 

расстекловывание и образОВЭJIИе трещин. Кроме того, 
расстекловывание и образование трещин происходят при 
разливке ВАЯО-стекла по канистрам. Как обсуждалось 
ранее, растрескивание может nривести к ускоренным 

темпах выщелачивания. В ряде экспериментов вторич-

ное заполнение стеклом приводило к обвrзованию кри­
сталлов оксида MY'fOttия в LаВSi-стекле . Присутствие 
таких кристаллов может и не повлиять на долгосрочные 

характеристики материала, но мы мало что знаем о по­

вед,_ении оксида плутония в геологических условиях. Име­
етсА немного информации о химической стойкости окси­
да nлутония {будет ли он выщелачиваться из твердой 
фазы) или о его nротиводействии распространению (как 
легко можно растворить его и извлечь плутоний). Кроме 
того, образование кристаллов оксида плутония поднима­
ет вопросы об однородности распределения оксида в 
стекле. С точки зрения критичности и нераспространения 
важно быть уверенным, что оксид плутония распределен 
в стекле однородно. Участки с более высокой концентра­
цией кристаллов оксида плутония могут не обеспечить 
адекватное логлощение нейтронов, что оставит открытым 
возможность появления критичности. Стекло может соз­
дать nроблему с точки зрения учета материала в связи с 
тем, что плутоний должен быть распределен равномерно 
для обнаружения его с малой неоnределенностью. В 
докладе "красной груnпы" считается, что может оказать­
ся за-шуднительным добиться такой однородности в 
стекле . 

Керамику можно nолучить разными методами, на­
nример, холодной nрессовкой nосле размешивания, го­
рячей nрессовкой и горячей изостатичее!<ой nрессовкой. 
Демонстрационный завод в Австралии работал с 1987 г. 
и изготовил более 6000 кг Синрока с моделями ВАЯО94. 
Они пользовзлись следующим методом: соли ВАЯО и 
nорошок Синрока-С кальциниравались в течение 1-2 ча­
сов при 700 С, затем добавлялось 2% титанового порош­
ка и смесь nомещалась в сильфон с nоследующей горя­
чей nрессовкой при темературе 1150- 1200 С под давле­
нием 14-21 МПа в течение двух часов95. При таком мето­
де получается Синрок-С с nлотностью, которая состав­
ляет 99% от максимаriьного теоретического значения96• 
Напротив, МЭ намеревается использовать для nроиз­
водетез Синрока метод холодной nрессовки и заnекания 
аналогично методологи111 nроизводства МОХ-таблеток 
для ядерного·топлива. При горячей прессовке обычно 
получается материал с более высокой плотностью, но 
она стоит больше, чем холодная прессовка. В ЛНЛ Син­
рок обрабатывается следующим образом: сначала ком­
поненты в виде nорошка с размером частиц 5 микрон пе­
ремешиваются и кальцинируются при 600 С в течение 
часа, затем добавляется порошок оксида nлутония с пя­
ти-микронным размером пылинок и эта смесь nрессуется 

в холодном состоянии под давлением 15-20 МПа, nосле 
чего в течение четырех часов производится отжиг nри 

1350 С97. Окончательный продукт имеет nлотность. зна­
чение которой превышает 90% теоретической макси­
мальной величины. 

И в производстае Синрока есть свой набор ловушек. 
Одиtl из недостатков, который есть и у производства 
стекла, связан с очень малыми размерами порошка ок­

сида плутония и других компонентов. Размер в 1-5 мкм 
оnасен для вдыхания, а такие порошки обладают тен­
денцией рассеиваться внутри герметичных камер, кото­
рые nредназначены для работы с ними. Прежде чем на­
чать производство стекла или керамики, МЭ должно хо­
рошо разобраться с этим вопросом. Кроме того, изготов­
ленный методом холодной прессовки и отжига С14нрок 
достигает только 90-95% максимального теоретического 
значения плотности. Наиболее серьезная nроблема, 
следующая из низкой nлотности Синрока, состоит в том, 
что Пi!дает химическая стойкость nри длительных сроках. 
Эксперименты по статическому выщелачиванию Синрока 
подсказывают, что скорость выщелачивания достигает 

минимума, когда величина nлотности составляет, по 

крайней мере, 98% от максимальной; у некоторых образ­
цов Синрока скорость выщелачиваниЯ возрастала, по 
крайней мере, на два порядка величины nри уменьшwии 
значения плотности с 98% до 90% от максимального . В 
настоящее время нет данных о скорости выщелачивания 

плутония в зависимости от мотности nредлагаемого со­

става Синрока. В результате. для nрограммы МЭ важно 
nопытаться увеличить плотность Синрока, содержащего 
плутоний. 
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ЛНЛ прове11а также несколько экспериментов, пыта­
ясь получить циркон и монацит методом холодной nрес­
совки и отжига, но успех был только частичным. Порошки 
компонентов циркона, подвергнутые холодной прессовке 
и отжиrу при 1650 С в течение часа, создали материал с 
плотностью, составлявшую 65-75% от теоретической99 . 
Отожженный nри 1350 С монацит~ал плотность, состав­
ляющую 71% от теоретической1 

• Ни· в одном из этих 
эксп·ериментов для образования желаемых фаз не про­
изошла полtlая реакция всего материала. В конечном 
итоrе, циркон или монацит могут стать обещающей ФСО 
для ВАЯО 11 мутония с точки зрения химической стойко­
сти и способнQсти nротивостоять радиационным повре­
Ждениям, но технология их получения еще слишком не~ 

совершенна для своевременного связывания избыточно­
го оружейного плутония. 

Химическая стойкость 

Химическая стой.кость материала относится к его 
способности сопротивляться коррозии и химj!ческим из­
менениям, которые обычно вызываются контактом с вод­
ными растворами. В случае ФСО коррозия может при­
вещи к выделению радионуклидов. В подземном храни­
лище радионуклИды могут переноситься подземными во­

дами в биосферу. Химическая стойкость обычно измеря­
ется в ед~ницах скорости коррозии, скорости растворе­

ния или скорости выщелачивания. Последняя величина 
вынажается в г/(кв.м.день) и обычно лежит в пределах 
10 - 1 для боросиликатноых стекол и керамик Синрок101 . 

На скорости коррозии у различных ФСО влияет ряд 
параметров. Состав и ионная сила выщелативателя, 
значение рН и температура - вот наиболЕЬ! важные пара­
метры, влияющие на скорость коррозии 1 . Скорость по­
тока выщелачивателя, его окислительно-восстанови­

тельный потенциал, материалы ФСО, степень загрузки 
отходами и радиолиз выщелачивателя также влияют на 

скорость коррозии 103. Методология производства керамик 
(наnример, горячая или холодная прессовка) также мо­
жет оказывать воздействие на химическую стойкосТЬ 104. 
Дnя такого материала, как Синрок, важно рассматривать 
по отдельности коррозийное поведение· каждой фазы. 
При связывании плутония наиболее важна склонность 
пирохлора или цирконолита к выщелачиванию, посколь­

ку именно они связывают плутоний. 
Специалисты провели многочисленные эксперимен­

ты по коррозии ~оросиликатного стекла в широком диа­
пазоне условий1 . При постоянном потоке деионизован­
ной воды при 90 С диапазон скоростей коррозии для бо­
росиликатного ·стекла составляет 0.5-5 единиц 
[г/(кв.м.день)]1(16 • Сравните этот диаnазон с :Ролгосроч­
ными скоростями коррозии порядка 10'2 - 10· единиц107 . 
Различие в скоростях коррозии может быть связано с 
кремниевым насыщением выщелачивателя. В условиях 
неподвижных подземных вод этот выщелачиватель ста­

новится насыщенным оксидом кремния относительно 

бы.стро и механизм коррозии замедл~ется. Вер м и др. 108 

нашли скорость коррозии nорядка 1 о· единиц в условиях 
насыщения кремнием (статических условиях) и скорость 
1.5 единиц (более, чем на ТРИ порядка величины выше) в 
ненасыщенных, то-есть проточных условиях. 

Когда стекла корродируют, они образуют на nоверх­
ности слои с изменениями. Тиnичное поперечное сечение 
таких поверхностных слоев показывает, что лежащий 
ближе всего к неповрежденному стеклу слой является 
аморфным и содержит образцы коллоидов, за которыми 
идут внешние слои крист\Юлических фаз, например, 
анальцима (NaAISi20e*H20) . Образование конкретных 
фаз зависит от температу,:.ы и составов стекла и выще­
лачивателя. Дnя связывания ядерных отходов особенно 
проблематмчны коллоиды - частицы с размерами в диа­
пазоне 1 нм - 1 мкм, которые постоянно остаются взве­
шенными в водных растворах110. Сначала считалось, что 
ФСО разрушались и растворялись, а выход радионукли­
дов КОНТРолировался растворимостью отдельных нукли­

дов в грунтовых водах, скоростью их течения и способ­
ностью других компонентов поглощать ~мионуклиды из 
раствора. В последних исследованиях 11 найдено, что 

коллоиды образуются на nоверхности стекла при хими­
ческих измененмях и что эти комоиды могут связать 

америций, кюрий и плутоний (но не нептуни.й). В услови­
ях хранилища образование коллоидов дополняется кол­
лоидальным материалом, создаю~~ся в окружающих 

подстилающих и насыпных породах . В некоторых экс­
периментах продолжалось выделение актиноидов (Pu, 
Am, Cu) nосле достижения предела растворимости из-за 
образо,rния коллоидов, которые связывали эти акти­
ноиды1 . Вернац и Гордон114 сообщают, что дnя содер­
жащего плутоний борасиликатного стекла после выще­
лачивания в т.ечение года nри 90 С свыше ВО% выщела­
ченного плутония оказалось в коллоидальной форме. 
Следовательно, перенос плутония {а также америция и 
кюрия для ВАЯО) зависит от поведения комоидальных 
фаз в условиях хранилища. В недавнем исследовании 
сравнивались модели переноса плутония, растворенного 

в подземных водах, и плутония в форме кdллоидов. Бы­
ло найдено, что переносимый в коллоидной фoP.trt;e плу­
тоний проходит в пять раз большее расстояние11 . Еще 
неизвестно, как быстро и до какой степени будут образо'­
вываться коллоидные составляющие в керамиках при 

вызываемых водой изменениях. 
Вообще говоря, похоже, ч.то отдельные керамики 

обладают химической стойкостью, на 2-3 поiядка вели­
чины более высокой, чем стойкость стекла11 . Такие об­
разцы, как циркон, цирконолит и монацит, могут выде­

лять радионуклиды двумя методами: объемная или по­
верхностная диффузия на зернах, которая обычно очень 
мала при низких температурах, и растворение фазы в 
водном растворе, что является наиболее вероятным пу­
тем для освобо~1ния радионуклидов в условиях nод­
земных хранилищ . 

Монацит имеет скорость коррозии менее 0.002 еди­
ниц в стоячей воде, нагретой до 90 С118. Аналогичные 
низкие скорости коррозии характерны для Синрока-С. 
Один из наиболее подвижных элементов в Синроке -
кальций119 , выщелачивается со скоростью 0.02 единиц в 
стоячей воде nри 90 С, в то время как для циркония эта 
величина составляет 0.0008, а для тита\iа - 0.0002 nри 
тех же условиях120. Выщелачивание акти~~идов из Син­
рока идет со скоростями 0.00002-0.0005 1. Более того. 
как nоказали последние исследования, скорость долго­

срочного выrцелачивания плутония из цирконолита со­

ставляет 10· единиц nри 70 С и с ежедневной заменой 
воды (это соответствует :Jсловиям nротекающей воды, 
то-есть недонасыщению)1 

• 

Химическая стойкость меняется в зависимости от 
фаз, содержащих актиноиды. Естественный цирконолит 
редко демонстрирует изменения (растворение компонен­
та в результате химического воздействия)123. С другой 
стороны, естественный пирохлор изменяется обычно ча­
ще. При высоких температурах и давлениях {350 -550 С и 
300-400 МПа) изменения свяЭ~ны с обменом. ионов в 
туннелях структуры пирохлора1 4

• Этот тип ионного об­
мена в пирохлоре ограниЧен ионами с низкой валентно­
стью, так что торий и уран не выделяются из природных 
образцов 125. При низких температурах и давлениях пиро­
хлор изменяется только механизмами выщелачива~ия, 

при которых фаза опять удерживает свои актиноиды 1 . 
Сравнение скоростей коррозии стекла и керамик 

указывает, что керамика ведет себя лучше стекла с tочки 
зрения химической стойкости. Данные по стеклу в основ­
ном касаются борасиликатных стекол, а не LаВSI-стекла, 
а данные по Синроку приводятся для состава Синрок-С, 
а не для модифицированного состава7 который nланиру­ется для расnоряжения плутонием 12 . Вообще говоря, 
сейчас очень трудно провести абсолютное сравнение 
скоростей выщелачивания плутония из ФСО не потому 
nросто, что не проводились эксперименты с составами 

реальных ФСО, а потому что различаются эксnеримен­
тальные условия и результаты. Размер зерен, измеряе­
мый в единицах отношения поверхности к объему (SN), 
сроки выщелачиf!ания, значение рН, температура, кон­
центрация плутония и условия протекания воды должны 

быть эквивалентными, чтобы провести абсолютное срав­
нение данных по выщелачивани1:0 nлутония из стекла и 

керамики, а такой эквивалентности нет. 
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Существует достаточно данных по выщелачиванию 
nлутония из стекла и керамики, чтобы сделать вывод о 
необходимости более систематических исследований. 
Верна~ и Гордон 126 испытали борасиликатное стекло 
R7Ti , содержавшее 0.85 весовых процента оксида 
плутония. В статических иопытаниях при отношении SN 
= 50 м и температуре 90 С скорость выщелачивания для 
Pu-238 через 182 дня составила 0.38 единиц nри значе­
нии рН=8.6. При тех же условиях, через 182 дня скорость 
выщелачивания Pu-239 упала до 0.087 единиц, но для 
рН=9.5. Различие скоростей выщелачивания для двух 
изошпов может ~~ть связано с ·различием в значениях 
рН1 . Бейте и др. недавно сообщили результаты испы­
таний на выщелачивание плутония, проевденных на 
DWPF с борасиликатным стеклом, содержащим 7% плу­
тония (стекло Р7) и 2% плутония плюс 2% гадолиния 
(стекло G2). Статические испытания при отношении SN 
= 20000 м и тем.rературе 90 С дали через 182 дня ре­
зу!!;ьтат в 3.8 1 О единиц для стекла Р7 (рН=11.3) и 1 9 
10 единиц для стекла G2 (значение рН не сообщено)13 . 
Эти скорости гораздо ниже того. о чем сообщали фран­
цузские ученые. Такие различия могут быть связаны с 
размерами зерен (nоро!.uок/монолит), значениями рН, 
концентрациями nлутония или начальным составом сте­

кол. 

Вэнс и др. 133 nривели оnисание испытаний плутония 
на выщелачивание из Синрока, в состав которого входи­
ли 70 весовых nроцентов цирконолита, 15 весовых nро­
центов рутила и 15 весовых процентов нефелина 
(NaAISi04) с концентрацией оксида nлутония 10.9% по 
весу. Исnытания nроводились с образцами, имеющими 
отношение SN = 1 О м . Через 28-84 дней скорости выще­
лачивания плутония лежали в интервале (1.9-3.7)10-11 
еди!Шц при темnературе 90 С (значения рН не nриведе­
ны)1 . При тех же условиях, но более высокой темnера­
туре (200 С) скорости выщелачивания занимали интер­
вал (2.1-3.8)10-11. Похоже. что увеличение темnературы 
оказало небольшов воздействие на выделение nлутония 
Синроком. Эти скорости выщелачивания на 4-5 порядков 
величины меньше по сравнению с данными Вернаца и 
Гордеона135, но близки к данным, nриевденным Бейтсом и 
др. . Между результатами Вэнса и др. и Бейтса и др. 
существует ряд процедурных несоответствий: размеры 
зерен, рН, сроки и концентрация плутония. Следователь­
но, трудно сделать оnределенные заключения на основе 

этих данных. 

Единственная информация о выщелачивании nлу­
тония из LаВSi-стекла nостуnает от эксnеримента, веду­
щегося в ЛНЛ, Начальное сравнение стойкости LаВSi­
стекла и синтетического цирконолита nоказало, что цир­

конолит на 1-3 nорядка величины более стоек, чем стек­
ло, как nри высоких, так и nри низких значениях рН. На­
nример, когда испытания nроводились nри 70 С в' nро­
точном буферном растворе nри рН=4, минимальная ско­
рост; растворения цирконолита составила 0.001 едини­
цы13. Дпя сравнения укажем, что nри рН=2 LаВSi-стекло 
(состав LaBSi-1) обладает скоростью растворения 3 еди­
ниЦы, а nри рН=О.О5- 0.08 единиц. Если доnустить, что 
существует линейная зависимость растворения от значе­
ния рН, то при рН=4 LаВSi-стекло обладало бы скоро­
стью растворения 0.3 единицы, что более, чем на nоря­
док веwачины превышает скорость растворения цирко­

нолита1 . 
Кроме химической стойкости стоит связанный с нею 

воnрос о термоустойчивости. Вообще говоря, керамики 
устойчивы nри высоких темnературах (свыше 200 С), в то 
время как стекла часто бывают неустойчивь1ми. Первые 
составы 6оросиликатного стекла полностью растворя­
лись в течение нескольких дней при темлературах свыше 
300 С1311. В nоследнее время есть немного сведений об 
испытаниях выщелачивания сте1<ол, проведенных при 

температурах, которые nревышали 90 С. В одном иссле­
довании отмечаетсJ; серьезное растрескивание во фран­
цузском борос~икатно.м стекле R7T7 при температуре 
свыше 250 С14 . Напротив, Синрок вполне устойчив при 
200 С, что nредполагается на основе данных по выщела­
чиванию плутония при 200 С, которые обсуждались ра­
нее. Вопрос о термаустойчивости важен при рассмотре-

нии окружающей обстановки в подземном хранилище. 
Дпя предлагаемого хранилища ·юкка Маунтин ограниче­
ния на объем хранилища и затраты потребуют плотной 
упак~вки горячего отработанного топлива, среди которо­
го будут распределены канистры со связанным nлутони­
ем. Температура в отдельных местах хранилища может 
подняться до 200 С, по крайней мере1 р течение nервых 300 .лет существования хранилища 4 . Позтому ФСО 
должны оставаться устойчивыми при высоких темпера­
турах. 

Другой вопрос, который был почти полностью обой­
ден вниманием, но имеет отношение к химической стой­
кости стекла и керамики, связан с влиянием трещин на 

стойкость этих материалов. Трещины появятся в стек­
лянном продукте сразу же после изготовления в резуль­

тате охлаждения. Дополнительное nотрескивание и рас­
стекловывание могут nроизойти nри второй заливке 
ВАЯО-стекла в схеме "коробки в канистре". Эти трещины 
приводят к увеличению площади nоверхности, на кото­

рую могут воздействовать жидкости, приводящие к кор­
розии. Кроме того, наличие воды на микротрещинах соз­
дает напряжения, ведущие к росту трещин. При другом 
варианте разломы могут возникнуть как реакция на рас­
стекловывание, когда контрасты коэффициента теллово­
го расширения приведут к росту напряжени~ f этих мес­
тах в стекле. и образованию микроразломов 4 . Трещины 
могут быть и в Синроке, но исследования показали, что 
со временем трещины и разломы в стекле распрост~а­

няются быстрее, чем в кристаллических материалах 43. 
Согласно одной оценке, время полного растворения 
стеклянного стер~ня, содержащего плутоний, составит 
100 000 лет144• Эта оценка основана на модели, где 
предnол.агается, что растрескивание увеличит площадь 

nоверхности в nять раз. Растрескивание - это динамиче­
ский nроцесс, и рост трещин во времени может увели­
чить nлощадь nоверхности даже в 50 раз14 . Такое воз­
растание nоверхности уменьшит время жизни стержня до 

10 000 лет и определенно окажет влияние на модели пе­
реноса плутония. 

Радиационные повреждения 

Поскольку и стекло, и керамика будут содержать 
значительные количества nлутония (альфа-излучателя), 
им обоим надо иметь способность nереносить радиаци­
онные nовреждения. Они лолучат также меньшую дозу 
гамма-излучения. При альфа-распад!'! испускается аль­
фа-частица (с энергией 4-6 МэВ) с пробегом 20 мкм, ко­
торая тратит энергию на возбуждение электронов и соз­
дает около 1 OOjOO атомных смещений в кристалличе­
ской структуре14 . При альфа-расnаде появляются также 
более опасные ядра отдачи (0.1 МэВ) с nробегом 0.02 
мкм. Ядра отдачи приводят к повреждениям nутем уnру­
гих соударений с д~,х.гими атомами, создавая 1000-2000 
атомных смещений . Напротив, бета-частицы создают 
максимум только одно атомное смещение на одно собы­
тие бета-расnада. Стекло и кристаллический материал 
nо-разному переносят радиационные nовреждения бла­
годаря различию в своих структурах. Довольно мало из­
вестно о влиянии радиации на стекло особенно nри 
большой плотности ·альфа-расnадов, с чеи п~идется 
столкнуться в стекле с плутониевыми отходами1 8

. ·Есть 
подозрение, что в стеклах nроисходят увеличения объе­
ма благодаря таким явлениям, как образование пузырь­
ков. Изменения объема могут привести к микроразрывам 
и в ре3уль тате к увеличению nлощади поверхности и к 

ускорению освобождения радионуклидов. Когда гелий от 
альфа-распада накаnливается в стекле, при высокой до­
зах альфа-частиц (при 1016 распадов/г) образуются nу­
зыр~;>ки гелия 149. В ряде стекол образуются кислородные 
nузырьки в результате радиолиза, nроисходящег~от ио­

низ.ующих воздействий бета- и гамма-излучения 1 . Мак­
симальные изменения объемаd вызванные радиацион­
ными повреждениями при 101 распадов/г, составляют 
около 1.2% по порядку величины 151 . Радиация может 
воздействовать на расстекловывание в стекле, но об 
этом еще нет сведений 152 . 
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В кристаллическом материале nовреждения от аль­
фа.частиц ведут к разрушению связей и делают матери­
ал аморфным. Такой nереход в аморфное состояние вы­
зывает увеличение объема, что может nривести к микро­
растрескиванию и, следовательно, к возрастанию скоро­

стей коррозии. В естественных образцах как возросшие 
температуры, так и геологические временные сроки nри· 

водят к закаливанию или рекристаллизации, которые 

вносят коррекции в радиационные nовреждения. Циркон 
становится srолностью метамиктным nри 1019 альфа­
расnадов/г1 . Эта аморфная форма, называемая цирто­
литом, обладает скоростью коррозии 10..s единиц, что 
сравнимоснеnоврежденными образцами154 . У аморфно­
го монацита скорость коррозии не nревышает 0.002 еди­
ниц в стоячей воде nри 90 С155. ~ирконолит становится 
nолностью метамиктным nри 5 10 8 альфа1Jасnадов/г и 
отжигается nри темnературах свыше 100 С1 

. При насы­
щении, когда цирконолит становится nолностью аморф­
ным, его об;ем раздувается на 6% nри 25 С и на 4.3% 
nри 200 С15 

• Хотя объемный nроцент велик по сравне­
нию со стеклом, выщелачивание nлутония из nолностью 

ставшего аморфным цирконолита возрастает всего на 
порядок величины1 ~. ~ирохлор становится nолностью 
метамиктным nри 3.1 10 8 альфа-расnадов/г, хотя nри 0.6 
10111 рас/Шдов/г он еще остается в кристаллическом со­
стоянии1 . 

Чтобы nредставить себе значение nриведенных 
цифр, укажем, что в цирколите, содеfсжащем 10 весовых 
nроцента nлутония накоnится 2.5 10 ° альфа-расnадов/г 
за миллион лет- этот срок nревышает 20 пери~ов полу­
расnада nлутония (примерно 500 000 лет)1 

. Многие 
nриродные минералы удерживают актиноиды в течение 

сроков от миллионов до миллиардов лет nосле nолуче­

ния сравнимых радиационных доз. Наnример, пирахлоры 
с возрастом 211 миллионов лет из Британской Колумбии 
и с возрастом 1.3 миллиарда лет из штата Нью Мехико 
nолучили, соответственно дозы (0.89-8.4)1019 и (0.2-
36)1019 альфа-распадов/г161 • Некоторые из образцов этих 
nирахлоров являются аморфными. но другие в результа­
те закаливания nретерnели рекристаллизацию и потери 

урана и тория из них не замечены. Естественный цирко­
нолит, nолучивший дозу (1-3)1020 альфа-расnадов/г, со­
хранил свои актиноиды в течение 1.5 миллиардов лет 
или более162. Преимущества nирахлора состоит в том, 
что за длительные nериоды в результате закалки естест­

венных образцов nовреждения от альфа-части§! залечи­
ваются в 2·5 раз быстрее, чем в цирконолите16 . Хотя у 
керамических материалов явно заметно nовышенное (по 
сравнению со стеклом) разбухание при nереходе в 
аморфное состояние, использование в Синроке пирахло­
ра вместо цирконолита может nротиводействовать тен­
денции образования микроразломов. Пирохлор - это 
изометрический минерал и nоэтому он будет разбухать 
изотроnно, а цирконолит является моноклиническим ми­

нералом и будет увеличиеать свой объем неизотропно. 
Поэтому увеличение объема в nирахлоре может привес­
ти к меньшим напряжениям во всей кристаллической 
структуре, нежели аналогичное увеличение объема в 
цирконолите184• Некоторые из этих преимуществ могут 
быть утеряны в Синроке с меньшей nлотностью, так как 
он в большей степени nодвержен радиаl.\,ионным повре­
ждениям, чем более nлотный материал 65

. Ламnкин и 
др.166 высказали предположение, что можно избежать 
микроразрывов от увеличения объема, если сохранить 
размер зерен порядка 1 мкм. 

Безоnасность в отношении критичности 

Связывание плутония в твердой форме nоднимает 
опасения о возможных в будущем событиях с возникно­
вением критичности. Чтобы избежать их, можно умень­
шить количество nлутония в твердой фазе, добавить по­
глотители нейтронов для захвата свободных быстрых 
нейтронов и попытаться обеспечить однородность рас­
пределения nлутония внутри ФСО. МЭ намеревается за­
гружать в стекло и керамику примерно 10 весовых про­
цента оксида nлутония167 . К базовым составам LаВSi­
стекла и Синрока (или других кристаллических форм) бу-

дут добавлены изотопы с большим сечением поглощевия 
нейтронов (например, изотопы гафния, гадолиния и дру­
гИх редкоземельных элементов). В табл.1 приведен наи­
более свежий состав LаВSi-стекла из лаборатории в Са­
ванна Ривер, куда в качестве нейтронного поглотителя 
входит гадолиний. Хотя бор и литий рассматривались как 
нейтронные поглотители в некоторых составах борасили­
катного стекла с ВАЯО, испытания на коррозию показы­
вают, что они быст~о выщелачиваются и не остаются 
вместе с плутонием 1 9

• 
В табл.5 приведены типичные экспериментальные 

составы пирохлора и холландита для двух возможных 

вариантов Синрока, один из которых. содержит холлан­
дит, а второй - нет. В одном варианте плутоний (nри де­
сяти весовых nроцентах содержания оксида плутония) 
был заменене на церий. Пирохлор остается единствен­
ной фазой, содержащей делящийся материал; содержа­
ние плутония (церия) в нем равно содержанию как гадо­
линия, так и гафния. На языке химии кристаллов гадоли­
ний распределен между двумя структурными группами -
группой кальция и группой урана (в цирконолите вместо 
урановой группы имеется циркониевая), а гафний цели­
ком находится в урановой груnпе. В однофазных керами­
ках (циркон и монацит). в качестве нейтронных поглоти­
телей также добавляются гафний и гадолиний. В цирконе 
гафний легко замещает цирконий170, а в монаците гадо­
линий и европий легко замещают лантан171 . 

Оnасения по поводу будущей критичности в случае 
связанного- плутония состоят в том, что продуктом а­

распада Pu-239 будет делящийся изотоп U-235. Хотя на­
копление U-235 будет проходить медленно (период по­
лураспада Pu-239 составляет 24100 лет}, U-235 более 
подвижен по сравнению с Ру-239, так как он лучше плу­
тония растворяется в воде1 2 и nоэтому опасность кри­
тичности от него выше из-за выборочного переноса и вы­
борочной концентрации при эволюции хранилища. Од­
ним из способов справиться с этой проблемой является 
добавка U-238 (обедненного урана) для разведения U-
235 и избежания тем самым критичности. Наnример, 
Форсберг и др. 173 предложили добавля~ь обедненный 
уран из больших американских заnасов 1 4 к упаковкам 
отработанного ядерного топлива в подземных хранили­
LJ.\аХ. Другим nутем для увеличения вклада U-238 было 
diы введение его в ФСО в качестве составной части, так 
чтобы по мере коррозии ФСО обедненный уран nереме­
щался вместе с U-235. 

Ученые из Саванна Ривер nланируют добавить в 
LаВSi-стекло в доnолнение к урану также плутоний в со­
отношении 40:60, так что всего будет добавлено 9.6% ок­
сида плу:т:ония и 6.4% оксида урана (по весу)175 • Плоди· 
нек и др. 178 nоказали, что только 10-12 весовых процента 
оксида урана можно добавить в борасиликатные стекла, 
и это говорит о низкой растворимости урана в таком 
стекле. Но лучшие результаты были nолучены ими в 
стекле на основе состава Леффлера, где удалось рас­
творить 20 весовых nроЦентов оксида урана177 • Наnро­
тив, уран относительно хорошо растворим в керамиках. 

Естественные образцы циркона, монацита, цирконолита 
и nирохлора содержат уран и торий без исключений в ко­
личествах от нескольких промилле до 30 весовых про­
центов в виде даже rаких чисто однофаЗJiЫХ соединений, 
как коффинит (UsiO") и торит (ThSi04) 17 . В табл.5 'nока­
за н состав пирохлора с соотношением содержания урана 

(9бедненного) и плутония, равным 2:1, для решения nро­
блемы распада плутония-239 в уран-235. 
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