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Для реакторных установок с кипящими во-

до-водяными реакторами в нашей стране нет 
аттестованных программных средств для расче-
та последствий термических и радиационно-
химических процессов в теплоносителе первого 
контура, который в активной зоне представляет 
собой двухфазную систему жидкая вода—водя-
ной пар, содержащий неконденсирующиеся га-
зы. Отсутствие таких программных средств объ-
ясняется сложностью математической модели 
терморадиолиза двухфазной системы. По су-
ществу, такая модель представляет собой супер-
позицию трех взаимодействующих между собой 
моделей — радиолиза жидкой воды, межфазного 
массопереноса и радиолиза пара с технологиче-
скими добавками. Если первые две модели в на-
стоящее время достаточно хорошо разработаны, 
то удовлетворительной модели радиолиза водя-
ного пара в условиях активной зоны энергетиче-
ских реакторов нет. 

Настоящая работа посвящена разработке 
модели радиолиза водяного пара и водяного па-
ра с добавками молекулярных водорода и кис-
лорода и ее верификации на базе известных в 
настоящее время экспериментальных данных в 
широком диапазоне температуры и мощности 
дозы ионизирующего излучения. 

Работ, посвященных радиолизу водяного 
пара в различных условиях, известно много, од-
нако механизм, пригодный для описания его ки-
нетики, в частности, кинетики накопления ста-
бильных продуктов — водорода и кислорода, 
подробно обсуждался только в работах [1, 2]. 
При разработке модели радиолиза пара именно 
он и был взят за основу и дополнен реакциями, 
обсуждавшимися в более поздних работах [3]. 
Используемый для разработки модели набор 
элементарных реакций и их параметры из рабо-
ты [4] приведены в табл. 1. Начальный радиаци-
онно-химический выход активных частиц ра-
диолиза пара и выход разложения воды, опреде-
ленные после завершения физико-химической 
стадии радиолиза, когда в облученной системе 
начинают протекать чисто химические ради-
кальные процессы, принимался равным GH2 =  

= 0,5, GH = 7,4, GОH = 6,3, GО = 1,1, GH2О =  
= 7,4 част./100 эВ. В соответствии с данными [3] 
принимали, что выход не зависит от условий 
облучения в широком интервале значений 
внешних параметров — температуры до 900 К, 
давления от 104 до 106 Па, мощности поглощен-
ной дозы до 1012 Гр/с и вида излучения — от γ- 
до продуктов деления ядер урана. 

Анализ показал, что не все известные экспе-
риментальные результаты могут быть использо-
ваны для верификации механизма, описываю-
щего кинетику радиолиза пара. К документации, 
сопровождающей используемые при верифика-
ции экспериментальные данные, предъявляются 
жесткие требования. В ней должно быть приве-
дено описание не только  
условий эксперимента (температура, давление, 
мощность дозы и др.), но и экспериментальной 
установки и процедуры проведения экспери-
мента. К сожалению, работ, содержащих такие 
подробности, мало. В первую очередь, это отно-
сится к исследованиям, выполненным на дейст-
вующих ЯЭУ и специализированных реактор-
ных стендах. Анализ данных, полученных при 
исследовании водно-химических режимов  
действующих энергетических и исследователь-
ских ядерных реакторов [5―8], показал, что ис-
пользовать их для верификации программных 
средств оказывается затруднительным, а подчас 
и невозможным, так как в них не приведены та-
кие важные данные, как мощность поглощенной 
в теплоносителе дозы n-, γ-излучения, распреде-
ление температуры по первому контуру и пара-
метры тепло- и гидродинамического режима в 
момент проведения экспериментов или наблю-
дений. Поэтому для верификации оказались 
пригодными только данные лабораторных ис-
следований [1, 9―11]. 

Для верификации на основе модуля термо-
радиолиза водного теплоносителя, входящего в 
программное средство МОРАВА-Н2 [12], была 
разработана программа SteamRad, учитывающая 
особенности радиолиза газообразных систем, в 
частности, возможность протекания в системе 
тримолекулярных реакций, температурные зави-
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симости плотности пара, мощности поглощен-
ной паром дозы, концентрации воды и др. 

Предварительно была определена чувстви-
тельность расчетного выхода водорода G(H2) к 
изменению кинетических параметров элемен-
тарных реакций (см. табл. 1). Было найдено, что 
максимальное влияние на этот выход оказывают 
реакции OH + OH + H2O = H2O2 + H2O,  
H + H2O = H2 + OH, причем первая из них су-
щественно влияет на зависимость от мощности 
дозы, вторая — от температуры. Поэтому при 
сопоставлении расчетного выхода водорода с 
экспериментальным для кинетических парамет-
ров всех реакций, приведенных в табл. 1, кроме 
OH +OH + H2O = H2O2 + H2O и H + H2O =  
= H2 + OH, использовали рекомендованные зна-
чения [4]. Константы kOH+OH и kH+H2O рассматри-
вали как подгоночные параметры модели и 
варьировали. В табл. 1 температурная зависи-
мость констант скорости элементарных реакций 
записана в виде k = k0Txexp(–Eа/T), размерности 
бимолекулярных реакций — дм3/(моль⋅с), три-
молекулярных — дм6/(моль2⋅с). Кроме констант 
скорости реакций, в ней приведен также интер-

вал температуры ΔТ, при котором проводилось 
их экспериментальное определение, и разброс 
Δlg k0. 

Путем сравнения расчетных зависимостей 
наблюдаемого выхода молекулярного водорода 
от дозы и температуры с экспериментальными 
данными, приведенными в работах [1, 9—11], 
были определены оптимизированные константы 
kOH+OH и kH+H2O. Под оптимизированными пони-
маются такие константы, при использовании 
которых отклонение расчетных значений GH2 от 
экспериментальных для всего верификационно-
го материала было минимальным. Результаты 
сопоставления представлены на рис. 1, 2, в  
табл. 2, 3. 

Константа скорости kOH+OH =  
= 1,44⋅1012 дм6/(моль2⋅с) [4] в интервале 300― 
400 К от температуры не зависит. Наши расчеты 
показали, что для более широкого диапазона 
температуры описать экспериментальные тем-
пературные зависимости GH2 возможно только в 
том случае, если по аналогии с реакцией H +  
+ OH + H2O = H2O + H2O принять, что константа 

Т а б л и ц а  1. Кинетические параметры элементарных реакций 
 

Кинетические параметры [4] 

Реакция 
K0  х Еа, К Δlg k0 

ΔТ, 103 К  

H + H + H2O = H2O + H2 1⋅1013 –1 0 0,7 0,3―5,0 
H + OH + H2O = H2O + H2O 1,4⋅1017 –2 0 0,5 0,3―3,0 

1,44⋅1012 0 0 0,4 0,3―0,4 OH +OH + H2O = H2O2 + H2O 

6⋅1016 –2 0 Оптимизированное значение 

O + OH = O2 + H 8,91⋅109 0 2,5⋅102 0,3 0,16―2,5 
H + O2 + H2O = H2O + HO2 1,56⋅1012 –0,8 0 0,5 0,3―2,0 
H + HO2 = H2 + O2  2,39⋅1010 0,09 7,1⋅102 0,2 0,25―2,0 
H + HO2 = OH + OH 1,69⋅1011 0 4,4⋅102 0,4 0,3―4,1 
H + HO2 = H2O + O 2,55⋅1010 0 7⋅102 0,9 0,25―1,0 
HO2 + HO2 = H2O2 + O2 1,8⋅109 0 0 0,5 0,3―2,5 
H + O + H2O = OH + H2O 4,71⋅1012 –1 0 0,7 0,3―2,5 
H + H2O2 = H2O + OH 1,02⋅1010 0 1,8⋅103 0,3 0,3―1,0 
OH + H2O2 = H2O + HO2 4,46⋅109 0 4,77⋅102 0,5 0,3―1,45 
OH + H2 = H2O + H 2,53⋅105 0,48 1,7⋅103 0,5 0,2―4,1 
OH + OH = H2O + O 1,5⋅106 1,14 5⋅101 0,2 0,25―4,1 
O + O + H2O = O2 + H2O 1,89⋅107 0 9⋅102 0,1 0,3―2,5 
O + H2 = OH + H 51 2,67 3,16⋅103 0,5—2 0,3―4,1 
H2O2 + H2O = OH + OH+ H2O 2,51⋅1015 0 2,41⋅104 — 0,5―0,95 

1,87⋅1011 0 1,04⋅104 0,3 0,5―2,5 H + H2O = H2 + OH  

1⋅107 0 5⋅103 Оптимизированное значение 

 



АТОМНАЯ ЭНЕРГИЯ, Т. 103, ВЫП. 5, НОЯБРЬ 2007 

 

301

 

скорости реакции OH +OH + H2O = H2O2 + H2O 
от температуры зависит как Т –2. Оптимизиро-
ванное значение для диапазона 500―900 К со-
ставляет kOH+OH = 6⋅1016 T –2 дм6/(моль2⋅с). В этом 
случае при 300 и 400 К kOH+OH = 6,67⋅1011,  
kOH+OH = 3,75⋅1011 дм6/(моль2⋅с) соответственно, 
что находится внутри Δlg k0 — разброса для 
этой константы (см. табл. 1). 

Константа скорости реакции H + H2O =  
= H2 + OH в диапазоне 500―2500 K подчиняется 
закону Аррениуса: kH+H2O = 
= 1,87⋅1011exp(–10 433/T) дм3/(моль⋅с) [4].  
Найденное нами оптимизированное значение  
в диапазоне 500―900 К kH+H2O =  
= 1⋅107exp(–5000/T) дм6/(моль2⋅с), т.е. темпера-
турная зависимость этой константы более поло-
гая. Однако при 500―600 К — в области, наи-

более интересной для реакторной техники, зна-
чение kH+H2O находится внутри разброса Δlg k0, 
приведенного для этой реакции в табл. 1. 

Таким образом, в рамках разработанной на-
ми модели можно с использованием рекомендо-
ванных констант скоростей элементарных реак-
ций [4] рассчитывать накопление водорода при 
радиолизе водяного пара различными видами 
ионизирующего излучения в интервале 
450―900 К, мощности дозы 5⋅102―3⋅1011 Гр/с и 
плотности пара 0,25―1 г/дм3 с приемлемой для 
инженерных расчетов погрешностью не хуже 
±50%, за исключением облучения пара при тем-
пературе выше 570 K импульсами ускоренных 
электронов с мощностью дозы 3⋅1011 Гр/с, когда 
погрешность достигает 80%. 
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Р и с. 1. Зависимость выхода водорода от времени облуче-
ния паров воды при 773 К пучком ускоренных электронов 
ускорителя У-12 при мощности дозы 1070 (●), 2140 (×), 
3570 (○), 10 700 Гр/с (▲) [10]: —— — расчет 
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Р и с. 2. Зависимость выхода водорода от температуры при 
облучении в течение 1,5 с паров воды пучком ускоренных 
электронов ускорителя У-12 при мощности дозы 590 (●), 
1640 (×), 3900 (○), 13 680 Гр/с (▲) [11]: —— — расчет 

Т а б л и ц а  2. Температурная зависимость  
выхода водорода при радиолизе паров воды  

плотностью 0,5―1 мг/см3 под действием импульсов  
электронного ускорителя Febetron 705 (США)  

длительностью 0,5 нс с мощностью дозы 3,2⋅1011 Гр/с [1]
 

GH2, мол./100 эВ 
Т, К Число  

импульсов Экспери- 
мент Расчет 

Максимальная 
погрешность, 

% 

437 1 1,64 1,55—1,64 6 
437 2 1,69 1,55—1,63 9 
437 3 1,44 1,55—1,63 12 
463 1 1,66 1,56—1,66 6 
558 1 1,79 1,63—1,78 10 
568 1 1,81 1,63—1,80 11 
608 1 2,77 1,67—1,88 66 
673 1 3,12 1,77—2,08 77 

 
Т а б л и ц а  3. Влияние содержания кислорода в паре 

на выход водорода при облучении паров воды  
пучком ускоренных электронов ускорителя У-12 [9]  

(давление 0,1 МПа, температура 773 К,  
концентрация воды 280 мг/дм3), мол./100 эВ 

 
Интервал изменения выхода  

при увеличении мощности дозы  
от 570 до 5700 Гр/с 

Концентрация O2, 
% по объему 

Эксперимент Расчет  

0  7―8 5,5―9,3 
0,001 6―7 5,2―8,4 
0,003 3―6 4,7―7,1 
0,01 1―2 3,5―4,8 
0,03 1―2 2,3―2,9 
0,1 ~1 1,4―1,5 
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ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНОЕ ИССЛЕДОВАНИЕ РАБОТОСПОСОБНОСТИ  
ЗАЩИТНЫХ ОБОЛОЧЕК МИКРОТВЭЛОВ ПРИМЕНИТЕЛЬНО К УСЛОВИЯМ  

ТЯЖЕЛЫХ АВАРИЙ ЛЕГКОВОДНЫХ РЕАКТОРОВ 
Филиппов Г.А., Гришанин Е.И., Кондитеров М.В., Мастюкин В.П., Трубачев В.М.,  

Фальковский Л.Н., Фонарев Б.И. (ВНИИАМ), Момот Г.В. (РНЦ «Курчатовский ин-т») 
 
В настоящее время проявляется большой 

интерес к возможности радикального повыше-
ния экономичности, безопасности и надежности 
работы АЭС за счет использования легководных 
реакторов АЭС с активной зоной на основе мик-
ротвэлов. В работах ВНИИАМ и РНЦ «Курча-
товский институт» на основании конструктор-
ских и экспериментальных исследований пока-
заны преимущества применения микротвэлов 
для реакторов самого широкого назначения, а 
именно реакторов с водой под давлением, кипя-
щим, с перегревом пара одно- и двухконтурным 
[1—4]. 

В статье [5] приводится экспериментальное 
обоснование высокой работоспособности за-
щитных наружных покрытий из карбида крем-

ния (SiC) и пироуглерода (РуС) не подвергав-
шихся облучению микротвэлов при длительной 
выдержке в воде и водяном паре. Там же пока-
зано, что указанные покрытия имеют малые кор-
розионные потери и сохраняют целостность при 
омывании водой температурой 350 °С и водя-
ным паром температурой 550 °С в течение более 
10 тыс. ч. Покрытие из SiC сохраняет  
целостность при кратковременном (до 6 ч) по-
вышении температуры пара до 950 °С. 

Следует отметить, что эффективность при-
менения микротвэлов в легководных реакторах 
во многом зависит от способности защитных 
покрытий сохранять целостность и препятство-
вать выходу в теплоноситель радиоактивных 
продуктов деления в условиях возникновения 


