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РАДИАЦИОННАЯ ОБСТАНОВКА В ПРОЦЕССЕ ДЕЗАКТИВАЦИИ 
ОПЫТНОЙ УСТАНОВКИ ПО РЕГЕНЕРАЦИИ ЯДЕРНОГО ТОПЛИВА

Серебряков В.В., Кириллович А.П., Курунов Ю .И., Правдин А.К. (ФГУП НИИАР)

В НИИАРе создана и успешно эксплуатируется опытная установка для регене­
рации отработавшего ядерного топлива различного состава пироэлектрохимичес- 
ким методом [1, 2]. На ней в течение 2001—2002 гг. переработана партия отрабо­
тавшего уранового и уран-плутониевого топлива реактора БОР-60 и конверсирован 
тетрафторид плутония в диоксид. Радиационная обстановка на стадиях подготовки
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топлива к регенерации рассмотрена в работах [3, 4]. Особенностью эксплуатации 
технологических установок в процессах, связанных с переработкой радиоактивных 
и делящихся материалов, является неизбежное загрязнение поверхностей оборудо­
вания радиоактивными веществами и, как следствие, увеличение мощности дозы 
на рабочих поверхностях и поступления радиоактивных аэрозолей в спецвентиля- 
ции объектов и окружающую среду. При этом, как правило, подготовка к реконст­
рукции, переоснащение или ремонт установок требуют непосредственного контак­
та персонала с поверхностями, загрязненными радиоактивными веществами. Од­
ним из путей снижения загрязнения поверхностей и доступа персонала в зону 
расположения технологического оборудования (защитные камеры, боксы и др.) 
является дезактивация, заключающаяся в удалении или уменьшении радиоактивно­
го загрязнения различными средствами и методами [5, 6].

Основная цель настоящей работы — исследование дезактивации установки и 
получение экспериментальных данных с их последующим анализом, позволяющим 
установить основные закономерности изменения радиационных параметров в зави­
симости от стадий процесса.

Характеристика технологических процессов и объекта исследования. В
табл. 1 приведены основные характеристики технологических процессов и ядерных 
материалов, переработанных на установке до начала ее дезактивации.

Т а б л и ц а  1. Временные и количественные характеристики технологических процессов, 
проведенных в защитной камере на установке к моменту ее дезактивации

Переработанный продукт

Регенерация отработавшего топлива 
БОР-60 (шесть ТВС с 9,5— 12%-ным 

выгоранием и 10,5— 24-летней 
выдержкой)

Переработка опытной партии 
PuF4 в PuO2 с одновременной 

очисткой от 241A m

Масса, кг 
Активность, ГБк: 

продукты деления 

актиноиды 
Время, сут

15,5

5,7∙ 105 

3 ,7 ∙105 

275

1,7

4 ,8 ∙ 105 

76

Установка размещена в защитной камере внутренними размерами 
2994 × 1794x2394 мм и общим объемом 13 м3. Камера оснащена смотровой систе­
мой, копирующими манипуляторами и имеет необходимые для проведения работ с 
отработавшим топливом обслуживающие инженерные системы (внутрикамерное 
освещение, электропитание, сжатый воздух и технологический вакуум, канализа­
цию, вентиляцию, стационарную и переносную системы дезактивации, систему 
очистки камерного воздуха от аэрозолей и др.). Для предотвращения поступления 
радиоактивных веществ в смежные помещения в объеме камеры поддерживается 
разрежение ~200 Па. Проектный расход вентиляционного воздуха через защитную 
камеру 360 м3/ч. Радиационная защита позволяет выполнять работы по обращению 
с ядерными и радиоактивными материалами активностью до 3,7 ПБк. Для перера­
ботки продуктов применяли дистанционно сменяемые хлораторы-электролизеры, 
устанавливаемые вместе с печами для их обогрева в приямки столешницы камеры



440 АТОМНАЯ ЭНЕРГИЯ, Т. 95, ВЫП. 6, ДЕКАБРЬ 2003

на глубину до 420 мм. О сновн ы м  м атери алом , из которого  вы полнен о  техн ологи ­
ческое оборудование, вклю чая и п оверхн ости  кам еры , является  нерж авею щ ая сталь 
марки Х 18Н 10Т, тигель хлоратора-электроли зера изготовлен  из пирограф ита.

Для удаления загрязнения исп ользовали  ш ироко п ри м ен яем ы й  на практике при 
дезактивации нерж авею щ ей стали  двухван ны й способ  с ки слы м  восстан овитель­
ным раствором  (5%  H N O 3 +  0 ,2%  Н 2С 2O 4), содерж ащ и м  0 ,2%  N aF , а такж е ки слот­
но-щ елочны е растворы  (5%  H N O 3 + 5%  N aO H ) с д о бавлен и ем  0,1— 0,5%  K M nO 4 
[6]. О бработку вы полняли н ап равленн ы м  струйны м  м етодом  с пом ощ ью  перен ос­
ных гидромониторов.

П роцесс дезактивации  защ итной  кам еры  состоял  из ш ести  основн ы х стадий 
(рис. 1). Расход растворов составлял  в среднем  1 м 3 на один  цикл дезактивации . 
Вы деляю щ иеся в процессе обработки  газы  и аэрозоли  после очи стки  на кам ерны х 
ф ильтрах удаляли по вентиляцион ной  систем е объекта  на ф и льтровальн ую  стан ­
цию вентиляционного центра. О тработавш и е растворы , насы щ ен н ы е ради оакти в­
ными вещ ествам и, направляли  в баки  хим и ческой  ней трализац ии . П осле н ей трали ­
зации их сбрасы вали  по спец кан али зац и и  в ком п лекс обработки  ради оактивны х 
отходов. Технология обращ ени я с ради оактивны м и отходам и  п одробн о и злож ена в 
работе [7].

Реш ение об окон чан и и  дезактивации  
приним ается по результатам  сопоставления 
кон троли руем ы х в проц ессе ради ацион ны х 
парам етров с кон трольн ы м и  уровням и, д о ­
пускаю щ им и начало п роведения м онтаж ны х 
и рем онтны х работ  неп осредствен но  в за ­
щ итной кам ере. К он трольн ы е уровни уста­
навливаю т с учетом  дости гн утого  в органи­
зации уровня ради ац и он н ой  безопасности , 
обесп ечи ваю щ его  условия, при которы х ра­
диацион ное воздействи е будет  ниж е д оп ус­
тим ого  д ей ствую щ и м и  норм ам и  Н РБ-99. В 
случае превы ш ения кон трольн ы х уровней 
цикл д езактивации  повторяется.

М етоди к а и ссл едов ан и й . В п р о ц е с с е  
вы п олн ен и я  осн овн ы х стадий  дезактивации  
оценивали  эф ф екти вн ость  защ итны х барье­
ров на пути расп ростран ен и я  ради оактивны х 
аэрозолей  и и он изирую щ его  излучения, из­
м еряли м ощ ность дозы  ф отон ного  излучения 
от поверхностей  стац и он арн ого  оборудова­
ния защ итной кам еры , уровень загрязнения 
поверхностей , оп ределяли  ради онукли дн ы й 
состав и активн ость аэрозолей  в объем е за­
щ итной кам еры  и вен тиляцион ны х систем ах 
объекта.

М ощ ность дозы  в кам ере изм еряли д и с­
танци онно  прибором  РУ П -1П  с погреш -

Р и с . 1. Принципиальная схема дезактива­
ции: 1 — подготовка камеры к дезактива­
ции (удаление делящихся материалов, 
твердых радиоактивных отходов и съемно­
го оборудования); 2 — цикл дезактивации 
камеры длительностью 1,5 ч (обработка 
поверхностей водой температурой 30— 
90 °С под давлением и окислительно-вос­
становительными растворами); 3 — сушка 
камеры продолжительностью 24—48 ч; 
4 — контроль радиационных параметров 
(мощности дозы от рабочих поверхностей, 
поверхностного загрязнения, объемной 
активности воздуха); 5 — контролируемые 
параметры меньше или равны контрольным 
уровням; 6 — окончание дезактивации
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ностью 20%, степень загрязнения технологического оборудования и поверхностей 
камеры — путем отбора мазков с их последующим измерением в соответствии с 
методическими указаниями МУК № 2.6.1.016-99. Погрешность результатов изме­
рений составляла 40%. При измерении объемной активности применяли метод от­
бора проб воздуха известного объема на аналитические фильтры АФА-РСП-20 с 
последующим измерением на альфа-, гамма-спектрометрических установках. По­
грешность определения активности указанными методами не превышала 26%. Эф­
фективность работы внутрикамерных фильтров В-05 (с фильтрующим материалом 
из ткани Петрянова) находили по результатам измерения объемной активности 
аэрозолей до и после очистки воздуха. Пробы воздуха отбирали одновременно.

Результаты исследований. На основании результатов а -, γ-спектрометри­
ческих измерений серии проб установлено, что активность аэрозолей в воздухе за­
щитной камеры обусловлена смесью долгоживущих радионуклидов, состоящей из 
продуктов деления и актиноидов (табл. 2).

Т а б л и ц а  2. Состав и доля активности контролируемых радионуклидов 
в смеси радиоактивных аэрозолей воздуха защитной камеры установки, %

Радионуклид До процесса 
дезактивации

В процессе 
дезактивации

После завершения 
процесса

Продукты деления: 
l37Cs 
134Cs 
154Eu 
155Eu 
125Sb

Актиноиды:
238 + 239 + 240Pu, U

241Am

82±10*

18±9

22,7+2,5
77±12

87±3 
0,2±0,1 
1,3±0,3 
1,5±0,7 

10±4

84± 15
16±5

43±10

56±10 
1 ±0,3

89±8 
11±3

*3десь и далее приведена случайная погрешность рассеяния измеренных величин относительно 
среднего.

Исследования показали, что от момента начала дезактивации до ее окончания 
наблюдалось перераспределение вклада отдельных радионуклидов в суммарную 
активность смеси. В первую очередь это касается 241Am, доля которого в смеси 
актиноидов на окончание процесса уменьшилась примерно в 7,7 раза. Этот факт 
может свидетельствовать о его более интенсивном выщелачивании с дезактиви­
руемых поверхностей по сравнению с изотопами плутония и урана. Данное пред­
положение согласуется с материалами, приведенными в работе [8], где экспери­
ментально в статических условиях изучали растворимость аэрозольных частиц топ­
ливного происхождения. Подобное поведение с понижением вклада в активность 
смеси отмечено и по продуктам деления, где доля 137Cs на период завершения де­
зактивации снизилась в 2 раза. При этом основная доля активности принадлежала 
I55Eu — 56%.

На рис. 2 представлены экспериментальные параметры, характеризующие сум­
марную объемную активность продуктов деления в воздухе защитной камеры до и
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Рис. 2. Объемная активность β-, γ-излучающих аэрозолей 
до (■ ), после камерных фильтров (□) и коэффициент 
очистки воздуха Коч (▲) в зависимости от стадий процес­
са: 1 — стационарные фоновые условия до начала дезак­
тивации; 2 — сухая очистка камеры (8 ч); 3 — обмывка 
поверхностей камеры горячей водой (1 ч); 4, 10, 11, 16 — 
просушка камеры (24 ч); 5, 6, 7, 9, 12, 13 — два цикла 
обмывки поверхностей штатными дезактивирующими 
растворами (2 ч); 8 — замена камерных фильтров и оче­
редной цикл дезактивации (1 ч); 14, 15 — попеременная 
обмывка поверхностей штатными дезактивирующими 
растворами и горячей водой (2 ч); 17 — окончание дезак­
тивации (75-й цикл)

после очистки камерными фильт­
рами на примере отдельных ста­
дий дезактивации с отображени­
ем коэффициента очистки.

Результаты исследований по­
казывают, что коэффициент 
очистки воздушной среды от 
аэрозолей в значительной степе­
ни зависит от параметров техно­
логической среды, прокачивае­
мой через камерные фильтры (в 
защитной камере параллельно 
установлена пара фильтров В-05), 
а именно влажности воздуха. На­
пример, стадиям процесса 3, 14 и 
15 соответствует резкое сниже­
ние коэффициента очистки воз­
духа. Это происходит вследствие 
насыщения камерных фильтров 
влагой, особенно при обмывке 
поверхностей камеры водой вы­
сокой температуры (до 90 °С). 

При продолжительном поступлении водяного пара (тумана) происходит перекры­
тие пор фильтра жидкостью [9], в результате чего он оказывается залитым водой. 
Внешне это выражается в постепенном увеличении сопротивления фильтра и, как 
следствие, в снижении разрежения в объеме камеры (от 295 до 50 Па). Скорость 
поступления воздуха через свободные наиболее крупные поры увеличивается. Если 
фильтр работал в диффузионном режиме, то увеличение скорости может привести 
к росту проскока аэрозолей. Постепенно за счет испарения и под влиянием сил тя­
жести и капиллярных сил жидкость может выводиться из фильтрующего слоя и его 
фильтровальные свойства восстанавливаются при условии прекращения поступле­
ния на фильтр влаги (стадии 4, 10, 11 и 16). С отводом влаги из фильтров может 
происходить частичный вынос накопленного на фильтровальном материале осадка, 
представляющего собой слой радиоактивных частиц различных размеров и физико­
химических свойств. Это вызывает значительное приращение объемной активности 
после фильтровальной системы по отношению к объемной активности до нее (ста­
дии 3, 14 и 75), коэффициент очистки при этом меньше единицы. При условии на­
копления на фильтре радиоактивных веществ высокой концентрации эффект на­
сыщения фильтра влагой и ее последующий отвод могут стать причиной повышен­
ного поступления радиоактивных веществ в вентиляционные системы объекта и 
окружающую среду. Для исключения этого следует заменять фильтровальные эле­
менты до и после дезактивации, осуществляя при этом непрерывный радиацион­
ный контроль за параметрами воздушной среды.

Максимальная объемная активность воздушной среды в камере была зарегист­
рирована на начальных циклах дезактивации по β -, γ-излучающим аэрозолям
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5,1∙105 Б к /м 3, α -излучаю щ им  —  1,1∙ 105 Б к /м 3. П осле 75-го ци кла д езакти вац и и  о б ъ ­
емная активность воздуш ной среды  в кам ере сни зилась в 33 раза  по о тн ош ен и ю  к 
начальной, предш ествую щ ей процессу  дезактивации .

А нализ вы бросов ради оактивны х аэрозолей  показал, что обусловлен н ое д езак ­

тивацией сум м арное поступление α -и злучаю щ и х ради онукли дов в си стем ы  венти­

ляции объекта не превы сило 2,5 М Бк, β -, γ-излучаю щ их —  23 М Бк, что составляет  

5∙10-6 и 2 ∙ 10-6%  сум м арной активн ости  п ереработан н ы х  на опы тной  устан овке  м а­
териалов по продуктам  делен ия и актин оидам  соответственно. В клад  д езакти вац и и  
в суммарный вы брос ради онукли дов за  то т  ж е период через вы сотн ую  тру бу  с уч е­
том очистки воздуш ной среды  на ф и льтровальн ой  станции вен ти ляц и он н ого  цен т­

ра составил не более 0 ,1%  по α -излучаю щ им  ради онукли дам , β -, γ-и злучаю щ и м  —  
0 ,0 1 %.

Важным мом ентом  в работе 
явилось периодическое и зм ере­
ние мощ ности дозы  ф отонного 
излучения от стационарного  обо­
рудования в объем е защ итной 
камеры, проводим ое на стадиях 
завершения отдельны х циклов 
дезактивации. М ощ ность дозы  
измеряли на расстоянии 0,1 м от 
плоскости столеш ницы  в 18 то ч ­
ках.

С пектром етрический анализ 
мазков с оборудования установки  
показал, что радионуклидны й 
состав поверхностного загрязне­
ния идентичен составу аэрозолей 
в воздуш ной среде кам еры  
(см. табл. 2). И нтенсивность ф о­
тонного излучения продуктов 
деления на 95%  обусловлена 
137Cs + 137mBa, актиноидов —  на 
87% 241Am (на начальны х стадиях 
дезактивации) [10]. Из рис. 3 
следует, что радиоактивное за ­
грязнение поверхностей кам еры  
и оборудования неравном ерно.
М аксимальная м ощ ность дозы  
наблю далась в месте расп олож е­
ния хлоратора-электролизера, где 
и проводили пи роэлектрохим и- 
ческую переработку указан ны х в 
табл. 1 продуктов. П осле дезак-

Р и с .  3. Распределение мощности дозы фотонного излу­
чения от плоскости столешницы защитной камеры до (а) 
и после 40-го цикла дезактивации (б): 1 — установка с 
вытяжными фильтрами В-05; 2 — защитная дверь; 3 — 
сливная воронка; 4 — крышка люка; 5 — радиационная 
защита; 6 — приямок хлоратора-электролизера; 7 — 
смотровая система
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тивации (после 75-го цикла) радиоактивное загрязнение поверхностей изменилось 
от 1 ∙105 до 50—500 α-част./(см2∙мин) и от 1∙106 до 400—2500 β -част./(см2∙мин), при 
этом средняя мощность дозы фотонного излучения в камере снизилась с 20 до 
0,07 мЗв/ч.

Таким образом, установлено, что для одного цикла обработки поверхностей 
комплексными дезактивирующими растворами коэффициент дезактивации изменя­
ется в интервале 2,5—25 по α-излучающим и 5—30 по β- и β -, γ-излучающим ра­
дионуклидам.

На основании анализа результатов многократных измерений построена кривая, 
характеризующая коэффициент снижения мощности дозы фотонного излучения от 
поверхностей стационарного оборудования камеры в зависимости от числа циклов 
дезактивации штатными растворами (рис. 4). Аппроксимирующая функция экспе­
риментальной кривой имеет вид

К ф(п)  = А  е х р ( - n /  b), (1 )

где п — номер цикла дезактивации; А, b — постоянные, равные 0,29 и 17,86 соот­
ветственно.

Как видно из рис. 4, расчетные значения не выходят за границы погрешностей 
эксперимента.

С учетом выражения (1) изменение мощности дозы фотонного излучения от 
поверхностей камеры в зависимости от числа циклов дезактивации вычисляется по 
формуле

H ф(n ) =  H 0(n )K ф(n ), (2)

где Н0(п) — мощность дозы фотонного излучения до начала дезактивации.
При п  = 0, что возможно до начала обработки поверхностей дезактивирующи­

ми растворами, Кф(п) принимается равным единице.
При известном регламенте и 

аналогичных методах дезактива­
ции защитного и технологическо­
го оборудования, выводимого из 
эксплуатации после переработки 
продуктов (см. табл. 1), выраже­
ние (2) позволяет оценить вре­
менную и экономическую сторо­
ну дезактивации. Для практи­
ческих целей с использованием 
данной зависимости можно ввес­
ти понятие периода дезактивации 
Тn, указывающее на необходимое 
число циклов обработки поверх­
ностей, по достижении которого

Р и с . 4. Зависимость коэффициента снижения мощности 
дозы фотонного излучения Кф(п) от столешницы камеры и 
объема дезактивирующих растворов Vд.р(п) от числа цик­
лов: 1 — экспериментальная кривая; 2 — аппроксимация 
экспериментальной кривой; 3 — объем дезактивирующего 
раствора
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мощность дозы фотонного излучения уменьшится в 2,7 раза. Для исследуемого ме­
тода период дезактивации составляет 17 циклов.

Заключение. В ходе исследований, проведенных в процессе дезактивации ста­
ционарного оборудования и защитной камеры опытной установки после ее дли­
тельной эксплуатации в экспериментах по регенерации отработавшего ядерного 
топлива и переработке тетрафторида плутония, изучены отдельные закономернос­
ти изменения радиационных параметров технологической среды и их влияние на 
состояние защитных барьеров на пути распространения радиоактивных веществ. 
На основании полученных данных установлено, что при поступлении в объем ка­
меры дезактивирующих растворов вследствие насыщения камерных фильтров 
(В-05) влагой резко снижается эффективность очистки воздушной среды от аэрозо­
лей. С течением времени эффективность очистки воздуха на камерных фильтрах 
может восстанавливаться. Процесс восстановления фильтрующих свойств, проис­
ходящий за счет выведения жидкости из фильтрующего материала, может сопро­
вождаться значительным увеличением приращения объемной активности после 
фильтровальной системы по отношению к объемной активности до нее, коэффици­
ент очистки при этом принимает значение меньше единицы. При условии накопле­
ния в фильтровальной ячейке высоких уровней активности эффект насыщения 
фильтра влагой и ее последующий отвод могут стать причиной повышенного 
поступления радиоактивных веществ в вентиляционные системы объекта и окру­
жающую среду. Для исключения этого следует заменять фильтровальные элементы 
до и после дезактивации с непрерывным контролем параметров воздушной среды.

По результатам измерений мощности дозы фотонного излучения от поверхнос­
тей стационарного оборудования камеры получено эмпирическое выражение (2) 
спада мощности дозы в зависимости от числа циклов обработки поверхностей дез­
активирующими растворами (холодная и горячая вода, окислительно-восстано­
вительные растворы). По анализу экспериментальных данных установлено, что 
одному циклу обработки поверхностей комплексными дезактивирующими раство­
рами соответствует коэффициент дезактивации от 2,5 до 25 по а- и от 5 до 30 — по 
β- и β-, γ-излучающим радионуклидам.

Полученные результаты имеют практическую и научную ценность, так как в 
случае проведения аналогичных работ, связанных с дезактивацией загрязненного 
технологического и защитного оборудования, позволят достоверно прогнозировать 
радиационную обстановку, планируя при этом временные и экономические показа­
тели процесса.
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ОБРАЗОВАНИЕ МИНЕРАЛОПОДОБНЫХ МАТРИЦ 
ДЛЯ ИММОБИЛИЗАЦИИ ТОПЛИВА И ПРОДУКТОВ ДЕЛЕНИЯ 

ПРИ ТЯЖЕЛОЙ АВАРИИ ЯДЕРНОГО РЕАКТОРА
Минеев В.Н , Власов А.С., Паршин А.П., Мельников С.А., Шульгин А.С., 

Зейгарник Ю.А., Вальяно Г.Е., Акопов Ф.А. (ОИВТ РАН),
Трактуев О.М. (РНЦ «Курчатовский ин-т»),
Стефановский С.В. (ГУП МосНПО «Радон»)

Известно, что основными составляющими минералов, содержащих уран и ред­
коземельные элементы, являются TiO2, ZrO2, CaO, BaO и Al2O3 [1]. В лабораторных 
условиях при кристаллизации из расплава эти вещества способны изоморфно свя­
зывать уран и актиноиды в минералоподобные матрицы, которые обладают высо­
кой изоморфной емкостью.

Выполненные ранее исследования [2] подтвердили возможность использова­
ния соединений на основе TiO2 в качестве жертвенных материалов внешней ло­
вушки ядерного реактора, так как они позволяют:

увеличить объем расплава и тем самым эффективную поверхность теплообме­
на расплава со стенками ловушки;

снизить общий уровень температуры в расплаве; 
обеспечить полное окисление циркония;
осуществить инверсную стратификацию или в предельном случае гомогениза­

цию оксидной и металлической составляющих расплава;
предотвратить контакт воды и стали, создающий угрозу парового взрыва и ин­

тенсивную генерацию водорода.
Одновременно с этим жертвенные материалы на основе TiO2 при охлаждении 

расплава в ловушке образуют минералоподобные матрицы, связывающие топливо 
и продукты деления. Например, при охлаждении расплава, состоящего из ZrO2, 
TiO2, Al2O3, BaO и CaO, образуются перовскит, цирконолит, голландит [2].


