
Радиоактивные отходы № 3 (12), 2020 93

Модели для анализа безопасности пунктов захоронения РАО

DOI: 10.25283/2587-9707-2020-3-93-100  УДК: 621.039.516.4

РАДИАЦИОННЫЕ ХАРАКТЕРИСТИКИ БОРОСИЛИКАТНОГО 
СТЕКЛА, СОДЕРЖАЩЕГО ВЫСОКОАКТИВНЫЕ ОТХОДЫ

А. С. Алой2, А. И. Блохин1, П. А. Блохин1, Н. В. Ковалев2

1Институт проблем безопасного развития атомной энергетики РАН, Москва
2АО «Радиевый институт им. В. Г. Хлопина», Санкт-Петербург

Статья поступила в редакцию 21 июня 2020 г .

В статье представлены материалы расчетно-аналитических исследований радиационных характеристик 
остеклованных с применением боросиликатного стекла (БСС) жидких высокоактивных отходов. Для под-
тверждения качества стекла в масштабе времени до 104 лет и более проводятся расчетно-эксперимен-
тальные исследования, которые должны определить величины дозовых нагрузок на БСС от всех типов излу-
чений. В работе приведены результаты расчетных исследований радионуклидного состава и радиационных 
характеристик БСС, образовавшегося при переработке отработавшего ядерного топлива реакторов типа 
ВВЭР-1000 в соответствии с созданной в АО «Радиевый институт им. В. Г. Хлопина» технологией.
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Введение

Остеклованные жидкие высокоактивные от-
ходы содержат радиоактивные изотопы, при 
распаде которых ионизирующее излучение воз-
действует на матрицу, вызывая ее возможные 
структурные изменения . Влияние этих измене-
ний на базовые свойства стекла должно быть 
изучено для использования в целях оценки 
долговременной устойчивости стекломатриц . 
В зарубежной научно-технической литературе 
имеется большой объем информации по данной 
проблематике, которая в основном подтвержда-
ет высокую радиационную устойчивость струк-
туры стекла, образованной с помощью сильных 
ионно-ковалентных связей через кислородные 
мостики .

Главными источниками ионизирующих из-
лучений в остеклованных ВАО, влияющих на 

радиационно-химическую устойчивость ма-
трицы стекла, являются: бета-распад продуктов 
деления, прежде всего 137Cs и 90Sr, и альфа-рас-
пад актиноидных элементов — урана, нептуния, 
плутония, америция и кюрия [1] . Внутреннее са-
мооблучение от радионуклидов, включенных в 
матрицу РАО, может в долгосрочной перспекти-
ве оказывать влияние на ее микроструктурные 
изменения, стабильность фаз, термодинамиче-
ские свойства и, как следствие, на надежность 
изоляции ВАО от биосферы . Бета-распад нукли-
дов сопровождается выделением частиц (энер-
гия около 0,5 МэВ), низкоэнергетических ядер 
отдачи и гамма-излучения . Альфа-распад при-
водит к образованию частиц с энергией от 4,5 
до 5,5 МэВ, энергетических ядер отдачи с энер-
гией от 70 до 100 кэВ и некоторого количества 
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гамма-излучения . Высвобождающиеся частицы 
и гамма-излучение взаимодействуют с элек-
тронными оболочками атомов матрицы путем 
передачи энергии электронам, главным об-
разом через процессы ионизации, производя 
пары электрон-дырка, или с атомным ядром 
путем упругих столкновений, смещая их в мат-
рице стекла из первоначальных положений . 
Кроме этого, может происходить трансмутация 
ядер отдачи, и новые ядра, в свою очередь, будут 
подвержены радиоактивному распаду . По раз-
личным данным, влияние бета-распада продук-
тов деления доминирует в диапазоне от 300 до 
600 лет [2, 3], вызывая высокую радиоактивность 
и самонагрев стекол при хранении . Влияние аль-
фа-распада преобладает в последующие годы .

В России на заводе РТ-1 (ФГУП «ПО «Маяк») в 
качестве материала для иммобилизации жид-
ких ВАО применяется алюмофосфатное стекло 
(АФС), на основе которого подготовлены к глу-
бинному захоронению большие объемы остек-
лованных высокоактивных радиоактивных от-
ходов (ОВАО) от переработки ОЯТ ВВЭР-440, 
БН-600, исследовательских реакторов, транс-
портно-судовых установок и др . [4] . 

Более широкое применение в мировой прак-
тике получили боросиликатные стекла за счет 
ряда преимуществ по сравнению с АФС, напри-
мер, у БСС расстекловывание за счет кристалли-
зации ниже чем у АФС . Поэтому при проектиро-
вании опытно-демонстрационного центра по 
переработке ОЯТ на ФГУП «ГХК» (далее — ОДЦ) 
в качестве материала для иммобилизации жид-
ких ВАО от переработки ОЯТ реакторов типа 
ВВЭР-1000 выбрано боросиликатное стекло .

Учитывая появление в технологии новой сте-
кломатрицы, необходимо провести расчетно-
экспериментальные исследования радиацион-
ных характеристик ОВАО на примере разрабо-
танного для ОДЦ боросиликатного стекла [5] .

Основой для планирования и разработки ме-
тодических подходов к проведению эксперимен-
тальных работ по воздействию бета-, гамма- и 
альфа-облучения модельных БСС с использовани-
ем ускорительной техники и допирования матриц 
соответствующими радионуклидами должны 
стать предварительные расчетные исследования .

В данной работе выполнены расчетные иссле-
дования радионуклидного состава и радиаци-
онных характеристик боросиликатного стекла, 
получаемого при переработке ОЯТ по базовой 
технологии, принятой на ОДЦ . Для таких ис-
следований применяются расчетные коды, ко-
торые при заданных условиях облучения то-
плива в реакторе позволяют моделировать, с 
учетом разной степени выгорания, основные 

радиационные характеристики ОЯТ, влияющие 
на стадии его переработки, остекловывания ВАО 
и на радиационно-химические параметры БСС . 

Целью работы является определение радиа-
ционных характеристик ОВАО на основе БСС 
(активности, поглощенной дозы, энерговыде-
ления, выходов и энергетической зависимости 
источников гамма- и нейтронного излучения) 
для различных времен выдержки . Для расчета 
изменения нуклидного состава и радиационных 
характеристик топлива как при облучении, так 
и в процессе выдержки использован расчетный 
код TRACT [6—9] . При верификации расчетов 
ОЯТ частично использованы справочные дан-
ные, представленные в [10, 11] .

Радиационные характеристики 
остеклованных высокоактивных отходов 

В соответствии в базовой технологией в рабо-
те рассмотрены ВАО, образующиеся после пере-
работки ОЯТ реактора ВВЭР-1000 . Исходное 
топливо — двуокись урана UO2 с обогащением 
4,35 % по 235U . Расчет состава топлива проводил-
ся в приближении стационарного режима ра-
боты реактора при номинальном уровне мощ-
ности, одна кампания состояла из трех микро-
кампаний продолжительностью 305,9 суток с 
остановками на 48 суток между ними . Расчет 
нуклидного состава ОЯТ выполнен в приближе-
нии равномерного распределения нейтронного 
потока по высоте ТВС и соответствует выгора-
нию топлива 50 ГВт·сут/т U за кампанию .

По технологии ОДЦ отработавшее ядерное то-
пливо выдерживается в течение 7 лет и затем 
перерабатывается с извлечением изотопов ура-
на и плутония . В образующихся РАО может со-
держаться до 0,01 % урана и 0,025 % плутония от 
начального содержания в ОЯТ . Отметим, что в 
базовую технологию переработки ОЯТ на ОДЦ 
заложены предельные параметры топлива (по 
выгоранию и времени выдержки), переработка 
которого приведет к достаточно высоким зна-
чениям тепловыделения БСС и дозовым нагруз-
кам на стекломатрицу . В настоящее же время в 
хранилищах ФГУП «ГХК» накоплено ~ 6500 т ТМ 
ОЯТ ВВЭР-1000 [12] с различным выгоранием 
(от 8 до 50 и более ГВт·сут/т U) и временем вы-
держки (от 10 до 30 и более лет), которое также 
должно быть переработано . В рамках научной 
работы [13] показано, что с целью многократного 
снижения тепловыделения БСС, на ОДЦ возмож-
но в течение десятка и более лет перерабатывать 
совместно накопленное и «свежее» ОЯТ, соответ-
ственно, при реализации такого сценария и дозо-
вые нагрузки на стекло будут существенно ниже . 
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В соответствии с исходными данными, при ба-
зовой технологии переработки ОЯТ жидкие ВАО 
содержат как продукты деления и актиниды, 
так и продукты коррозии нержавеющей стали 
(Fe, Cr, Ni) и натрий, который попадает в поток 
в результате промывки и регенерации экстра-
гента . Присутствие весомых количеств натрия 
в жидких ВАО учитывается при разработке со-
става стеклофритты . Учитывая специфику таких 
ВАО со стабильными компонентами в отходах, 
суммарное расчетное включение всех оксидов 
элементов составляет примерно 20 масс . % . По 
расчетам, такое высокое включение отходов по-
зволяет получить примерно 100—110 дм3 высо-
коактивного стекла с плотностью 2,76 г/см3 при 
переработке 1 т ОЯТ .

Расчетный состав остеклованных РАО класса 1 
с использованием разрабатываемого в АО «Ра-
диевый институт им . В . Г . Хлопина» боросили-
катного стекла [5] приведен в табл . 1 .

Таблица 1. Расчетный химический состав 
боросиликатной матрицы РАО

Компонент Содержание 
в стекломассе, %

SiO2 45,60 ± 10

Na2O 13,35 ± 10

B2O3 14,40 ± 10

Li2O 2,80 ± 10

CaO 2,40 ± 10

Al2O3 2,40 ± 10

MnO2 2,40 ± 10

Fe2O3 0,25 ± 10

NiO 0,12 ± 10

Cr2O3 0,72 ± 10

Оксиды радиоактивных элементов 15,56 ± 10

Для рассмотренного состава остеклованных 
РАО выполнены расчеты изменения их актив-
ности (рис . 1) и остаточного энерговыделения 
(рис . 2) . Данные приведены на 1 м3 остекло-
ванных РАО и представлены для времен вы-
держки до 104 лет . На рис . 2 энерговыделение 
представлено для трех компонент: за счет про-
цессов альфа- и бета-распадов, а также за счет 
гамма-излучения . В период от 0 до ~ 100 лет вы-
держки основной вклад в энерговыделение вно-
сят бета- и гамма-излучения, и лишь при боль-
ших временах — в 120 лет и более лет — основ-
ным источником энерговыделения становится 
альфа-излучение .

 Нейтроны в ОЯТ и РАО образуются в резуль-
тате спонтанного деления актинидов и реакций 

(α, n) на легких ядрах . На рис . 3 приведены дан-
ные по выходу фотонов и нейтронов для осте-
клованного РАО при временах выдержки до 

Рис. 1. Удельная активность остеклованных РАО

Рис. 2. Энерговыделение остеклованных РАО

Рис. 3. Изменение потоков нейтронов и фотонов 
в единице объема БСС со временем выдержки
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104 лет . Интенсивность нейтронного источника 
на несколько порядков меньше интенсивности 
источника гамма-квантов .

На рис . 4 представлен энергетический спектр 
источника фотонов для различных времен вы-
держки . На момент создания БСС основное ко-
личество фотонов сосредоточено в областях 
энергий 0,6—1,0 МэВ и 20—40 кэВ (сплошная 
линия на рис . 4) . С увеличением времени вы-
держки спектр фотонов смещается в область 
энергий от 10 до 100 кэВ . Это необходимо при-
нять во внимание при оценке энерговыделения 
от источника гамма-излучения с учетом утечки .

Отметим, что роль нейтронного излучения в 
формировании радиационной обстановки во-
круг РАО пренебрежимо мала по сравнению с 
излучением гамма-квантов . Однако быстрые 
нейтроны более опасны для человека, чем гам-
ма-кванты, так как имеют большую проника-
ющую способность во многих веществах . Уве-
личение глубины выгорания топлива приводит 
к большему накоплению изотопов америция и 
кюрия . Например, концентрация изотопа 244Cm 
увеличивается пропорционально глубине вы-
горания в четвертой степени . При увеличении 
времени выдержки короткоживущие продукты 
деления распадаются, а роль актиноидов в ха-
рактеристиках ОЯТ и РАО повышается .

Основной вклад в нейтронное излучение при 
временах выдержки до 100 лет вносят изотопы 
кюрия — 242Cm, 244Cm . При этом определяющим 
является вклад изотопа 244Cm, который при вре-
мени выдержки 3 года составляет более 90 % . 
При времени выдержки более 100 лет повыша-
ется роль более долгоживущих изотопов минор-
ных актинидов . 

На рис . 5 приведен полный нейтронный 
спектр для остеклованных РАО на начальный 
период и его основные компоненты — спектр 
нейтронов спонтанного деления и спектр ней-
тронов за счет реакции (α, n) . Видно, что количе-
ство нейтронов реакции (α, n) в области энергий 
нейтронов 2,5—5 МэВ превышает число нейтро-
нов спонтанного деления . Аналогичные данные 
приведены на рис . 6 и 7 для полного спектра 
нейтронов остеклованных РАО и его основных 
компонент — спектров нейтронов спонтанно-
го деления и спектров нейтронов за счет реак-
ции (α, n) при временах выдержки 50 и 500 лет 
соответственно .

Результаты расчета удельной нейтронной 
активности за счет процессов спонтанного 

Рис. 4. Энергетический спектр объемного источника 
фотонов для различных времен выдержки 

остеклованного РАО

Рис. 5. Энергетический спектр нейтронов остеклованных 
РАО и его составные компоненты за счет спонтанного 

деления и реакции (α, n) для времени выдержки Твыд = 0 лет

Рис. 6. Энергетический спектр нейтронов остеклованных 
РАО и его составные компоненты за счет спонтанного 

деления и реакции (α, n) для времени выдержки Твыд = 50 лет
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деления и реакции (α, n) для остеклованных РАО 
представлены в табл . 2 . Видно, что с увеличени-
ем времени выдержки вклад нейтронов за счет 
реакции (α, n) увеличивается в сравнении со 
вкладом нейтронов спонтанного деления .

Таблица 2. Выходы нейтронов по реакции (α, n) 
и спонтанного деления для различных времен 

выдержки остеклованных РАО

Время 
выдержки, 

лет

Относительный выход 
нейтронов по реакции 

(α, n), %

Относительный выход 
нейтронов спонтанного 

деления, %

0 39,7 60,3

10 39,6 60,4

20 42,7 57,3

50 58,3 41,7

100 79,7 20,3

500 79,9 20,1

1000 66,6 33,4

10000 76,8 23,2

Расчет дозовых нагрузок 
на боросиликатное стекло

Скорость набора поглощенной дозы за счет 
внутреннего облучения БСС, вызванного излу-
чением нейтронов, альфа-частиц, бета-частиц 
и гамма-квантов, образующихся в результате 
распадов содержащихся в нем радионукли-
дов, определяется как отношение поглощенной 
энергии в образце к его массе: P = W/m . Единица 
измерения Р — Гр/с при W — Дж/с и m — кг .

Отметим, что энергии альфа-частиц не превы-
шают значение 6,5 МэВ, а бета- частиц — не более 

1 МэВ . Максимальный пробег в БСС для альфа- и 
бета-частиц с такими энергиями составляет не бо-
лее 30 мкм и ~ 2 мм соответственно, поэтому для 
альфа- и бета-частиц вполне справедливо прибли-
жение точечного поглощения энергии . Для ней-
тронов и гамма-квантов необходимо учитывать 
процессы переноса энергии в среде БСС, т . е . учи-
тывать процесс выхода нейтронов и гамма-кван-
тов из объема образца . В данной работе рассмо-
трено приближение, в котором предполагается, 
что гамма-излучение, средняя энергия которого 
менее 1 МэВ, практически полностью поглощает-
ся средой БСС для заданных размеров первичной 
упаковки объемом 100 л и массой примерно 280 кг . 
На рис . 8 и 9 представлены оценки мощности по-
глощенной дозы и интегральной набранной дозы 
в зависимости от времени выдержки БСС .

Рис. 7. Энергетический спектр нейтронов остеклованных 
РАО и его составные компоненты за счет спонтанного 

деления и реакции (α, n) для времени выдержки Твыд = 500 лет

Рис. 9. Зависимость кумулятивной радиационной дозы 
от времени выдержки для БСС

Рис. 8. Зависимость мощности поглощенной дозы 
от времени выдержки для БСС
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Анализ полученных данных показывает:
 • основное дозовое воздействие материал ма-
трицы РАО получает за первые ~ 200 лет вы-
держки от бета- и гамма-излучений;

 • после этого периода основной вклад в мощ-
ность дозы вносит альфа-излучение, но общая 
интегральная доза изменяется незначительно .
Из рис . 9 видно, что интегральная радиацион-

ная доза на период 104 лет составляет величину 
порядка (3—5)·109 Гр . Учет геометрии располо-
жения бидонов БСС при хранении позволит бо-
лее точно оценить вклад от гамма-излучения и 
скорректировать приведенные оценки .

Приведенные в табл . 2 и на рис . 1—9 результа-
ты расчетных исследований дают полное пред-
ставление об изменении радиационных харак-
теристик БСС и возможных дозовых нагрузок на 
матрицу стекла до времени выдержки порядка 
104 лет . Сформированные характеристики ней-
тронных и фотонных источников излучения, 
содержащихся в остеклованных РАО, могут слу-
жить основой для дальнейшего анализа влия-
ния различных типов излучения на свойства 
матрицы остеклованных РАО .

Заключение

В работе приведены результаты интегральных 
и дифференциальных оценок дозовых нагрузок 
на боросиликатное стекло, содержащее высоко-
активные отходы, в течение времени выдержки 
до 104 лет . Подготовлены энергетические спек-
тры нейтронного и фотонного излучений осте-
клованных РАО при различных временах вы-
держки вплоть до 104 лет .

Полученные данные будут использоваться 
для оценки ожидаемых эффектов при проведе-
нии экспериментальных исследований характе-
ристик БСС .
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The article presents computational and analytical studies dealing with radiation characteristics of liquid high-level 
waste vitrified using borosilicate glass (BSS). To confirm the quality of glass on a time scale of up to 104 years and 
more, computational and experimental studies are performed to identify the dose loads on the BSS from all types of 
radiation. The paper presents the results of computational studies focused on radionuclide composition and radiation 
characteristics of a BSS produced during the reprocessing of spent nuclear fuel from VVER-1000 reactors based on a 
method developed by JSC Radium Institute named after V.G. Khlopin.

Keywords: radioactive waste, borosilicate glass, spent nuclear fuel, mathematical models, energy release, radiation damage.
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