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ПОВЫШЕНИЕ ЭФФЕКТИВНОСТИ ТРАНСМУТАЦИИ 129I
К о з а р ь  А .А .  ( И н с т и т у т  ф и з и ч е с к о й  х и м и и  Р А Н )

Ежегодно в мире нарабатывается около 2 т одного из наиболее опасных для 
окружающей среды долгоживущего 129I с периодом полураспада 1,57∙ 107 лет. Его сум­
марное накопление в выгруженном топливе к 2010 г. оценивается на уровне — 60 т 
[1, 2]. Выход 129I при делении примерно равен 0,9%, содержание в отработавшем 
топливе водо-водяных реакторов с обычной глубиной выгорания 30—40 ГВт∙ сут/т 
составляет 210—270 г/т  [3]. Длительная надежная изоляция 129I в составе отверж­
денных радиоактивных отходов проблематична вследствие миграционных характерис­
тик иода в биосфере, обусловленных повышенной летучестью, сложным химическим 
поведением и многообразием растворимых в воде форм, а также низкими коэффици­
ентами сорбции по отношению к наиболее распространенным минералам и почвам 
[4—6]. По этой причине в настоящее время 129I рассматривается в качестве одного 
из основных кандидатов на уничтожение путем трансмутации при облучении нейт­
ронами теплового и резонансного спектра.

Необходимо, однако, отметить, что в отличие от своего главного конкурента на 
очередность в реализации трансмутационного обезвреживания осколочного 99Tc, да­
ющего при сжигании ценный платиноид рутений [7, 8 ], 129I не имеет столь сущест­
венной коммерческой мотивации для уничтожения. Кроме того, степень изученности 
особенностей трансмутационного процесса для этого нуклида пока заметно ниже уров­
ня научных разработок для 99Tc, а современные экспериментальные достижения в 
сжигании 129I не превышают выгорания 6% [9 ], в то время как 99Tc — до 30% [10 ]. 
Иод является одним из незаменимых биогенных элементов, его соединения играют 
важную роль в процессах обмена веществ, содержание в организме человека составляет 
~ 25 мг (4∙ 10-5 %) [11 ], что может считаться дополнительным аргументом в пользу 
трансмутации 129I.

Схема трансмутации 129I. В отсутствие изотопного разделения иода после распада 
его короткоживущих изотопов в мишени, кроме 129I, будет также присутствовать по­
бочный стартовый нуклид стабильный 127I, относительное содержание которого ко­
леблется в диапазоне 12—25% в зависимости от предистории отработавшего топлива 
и в основном составляет 15—20% [12, 13]. Схема трансмутации 129I и 127I (рис. 1) 
для реальных условий облучения может быть существенно упрощена, поскольку для 
нуклидов, имеющих конкурирующие каналы перехода, вследствие невысоких сечений 
нейтронного захвата с 
подавляющей вероят­
ностью реализуется 
β-распад.

Сечения радиаци­
онного захвата тепловых 
нейтронов ядрами 129I и 
127I составляют 27 б и 
6,2 б соответственно, 
системы их резонансов 
находятся в области от 
50 эВ до 4 кэВ и дают ре- 
зонансные интегралы 
36 б и 147 б. Скорость Р и с .  1. Схема трансмутации 127I и 129I
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Р и с .  2. Динамика трансмута­
ции 127I (а) и 129I (б) в зависи­
мости от флюенса тепловых 
нейтронов в спектре жесткостью 
0,2: 1 — 127I; 2 —  128Xe; 3 —  
128Te; 4 — 129Xe; 5  — 129I; 6 — 
130Xe; 7 — 131Xe; 8 — 132Xe; 9 — 
остальные нуклиды (133Xe, 
133-135Cs и др.)

сжигания этих изотопов сравнивается при жесткости 
спектра γ0 ~ 0,2 (рис. 2). Следует отметить, что при боль­
шом флюенсе нейтронов по цепи 

132Xe(n, γ)133Xe(β - , 5,25 сут)133Cs(n, γ) 134Cs(n, γ)135Cs

нарабатывается долгоживущий 135Cs (период полураспада 
2,3∙ 106 лет), который сам стоит в ряду главных кандидатов 
на уничтожение.

Изменение концентрации 127I в мишени. При жест­
кости нейтронного спектра γ < γ0 в процессе неоднократ­
ного повторения цикла облучение—переработка (рецик­
лирования) мишени происходит постепенное накопление 
127I , и эффективность трансмутации основного стартового 
нуклида снижается. Вследствие того, что сечения радиа­
ционного захвата нейтронами 129,127I меньше их резонанс­
ных интегралов σ129 < I129 и σ127 < I127, в объемной мишени 
иода жесткость спектра убывает в направлении от поверх­
ности к центру, поэтому рост содержания 127I может иметь 
место и в случае, когда само трансмутационное устройство 
обладает спектром с γ > γ0.

Если поступающий на облучение элемент состоит из 
п изотопов относительной концентрацией ci0 ( i  =  1, ..., n) 

и выгоранием за кампанию q i, то в отсутствие переходов
между ними содержание m-го изотопа в (k  +  1)-й загрузке (k  ≥ 1) после рециклиро­
вания мишени рассчитывается с помощью рекуррентных соотношений

( 1 )

В случае трансмутации иодной мишени n = 2, c10 = c1290, c20 =  c1270, q 1 = q 129, 
q 2 = q 127, и концентрация 127I в ней изменяется согласно выражениям

При исследовании поведения функцию c127k удобнее выражать через начальную 

концентрацию 127I в мишени, хотя это и приводит к громоздкой формуле

(2)

где

Полагая при k → ∞ в соотношении (1) cmk+1 = cmk, можно найти равновесную кон­
центрацию m-го изотопа в мишени по формуле
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(3)

где cieq — равновесная концентрация i-го изотопа. Из уравнения (3) получим

(4)

Как следует из выражения (2), вклад в c127k слагаемых, 
включающих высокую степень выгорания q129 и q127, пре-
небрежимо мал, поэтому фактически содержание 127I ста­
новится постоянным уже после нескольких циклов облу­
чения, причем тем быстрее, чем выше q129 (рис. 3).
Согласно соотношению (4) при сохранении вида знака не­
равенства между q129 и q127 равновесная концентрация

127I слабо зависит от выгорания 129I, в особенности в об­
ласти q129 < q127, и в этом случае ее колебания при изме­
нении параметров кампании можно не учитывать. Повы­
шение доли резонансных нейтронов в спектре позволяет 
сократить необходимую для регенерации мишеней радио­
химическую мощность примерно на 5—10%.

Тем не менее стремление к увеличению жесткости 
спектра для снижения концентрации 127I в иодной мишени 
за счет q129< q127 (см. рис. 3) ограничивается при высоком выгорании накоплением
131Xe и 129Xe (см. рис. 2), резонансные интегралы которых равны 900 и 250 б соот­
ветственно. Хотя захват нейтронов этой части спектра указанными нуклидами не ока­
зывает существенного влияния на скорость трансмутации 129I вследствие слабого пе­
рекрытия их резонансных пиков, резко возрастают общие затраты нейтронов, ценность 
которых в случае масштабной трансмутации радиоактивных отходов заметно увели­
чивается. По-видимому, одним из подходящих для трансмутации 129I устройств можно 
считать реактор со слаборезонансным спектром жесткостью γ ~ 0,5, что примерно 
соответствует верхней границе этого параметра в энергетических реакторах типа 
ВВЭР-400, -1000 [14]. Рассматриваются возможности сжигания 129I в перепрофили­
рованных быстрых реакторах после формирования нейтронного спектра с помощью 
различных замедлителей [13, 15, 16].

Затраты нейтронов на трансмутацию. Ксеноновое отравление иодной мишени 
является лимитирующим фактором для достижения высокого выгорания 129I. Выбор 
предельного выгорания может основываться на оценке соотношения между расходом 
нейтронов на полезную реакцию 129I(n, γ)130I и затратами на реакции захвата 
остальными ядрами мишени только в тепловой части спектра, где влияние нейтронных 
потерь на скорость трансмутации 129I является определяющим:

Здесь σ9i, σ7i — сечения захвата тепловых нейтронов ядрами продуктов трансмутации 

129I и 127I i-го вида соответственно; c129, c127, c9i, c7i — относительная концентрация 

129I и 127I и их дочерних нуклидов i-го вида соответственно.

Р и с .  3. Зависимость концент­
рации 127I в иодных мишенях от 
цикла облучения при его на­
чальном содержании 15% для 
кампании с выгоранием 129I и 
127I 50 и 70% (1), 50 и 30% (2), 
30 и 40% (5), 30 и 20% (4) со­
ответственно
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Согласно принятой терминологии все реакции в цепи побочного стартового нук­
лида относятся к паразитным [14 ]. Однако в процессе облучения иодной мишени про­
исходит не только выжигание, но и наработка 129I из 127I. Поскольку избежать этого 
вредного процесса невозможно, реакции захвата нейтронов дочерним 129I следует счи­
тать условно полезными, равноправными с нейтронными захватами на ядрах старто­
вого 129I. Поэтому в приведенном соотношении c129 является полной концентрацией 
129I в мишени, включая 129I, образующийся в цепи 127I, а соответствующее дочернему 
129I слагаемое в числителе отсутствует. Это замечание носит, скорее, методологический 
характер, так как образование 129I из 127I незначительно и не влияет на результаты 
расчетов.

Если исходить из требований экономии нейтронов, необходимо учесть их резо­
нансное поглощение по формуле

где I9i, I7i — резонансные интегралы членов трансмутационных цепей 129I и 127I со­
ответственно.

В случае, когда основную ценность представляют 
только тепловые нейтроны, при их одинаковых затра­
тах в соответствии с поведением критерия δI на рис. 4
увеличение жесткости спектра позволяет лишь в малой 
степени повысить выгорание 129I. Так, выгорание ми­
шени с 15%-ным начальным содержанием 127I, при ко­
тором полезное потребление нейтронов сравнивается 
с их потерями, в случае изменения γ от 0,05 до 0,5 
увеличивается с 46% всего только до 52%. Следова­
тельно, в рамках критерия δI наработка продуктов
трансмутации не влияет ни на скорость сжигания стар­
тового нуклида, ни на экономичность этой операции.

В действительности более обоснованным является 
требование уменьшения полных нейтронных затрат на 
уничтожение 129I, оцениваемых по δII. В отличие от 
предыдущего случая расчета критерия δI рост жесткос­
ти спектра увеличивает относительные потери нейт­
ронов, хотя и не очень заметно. Разное поведение 
функций δI(q) и δII(q) отражается в различии знаков
их частных производных: ∂δI/ ∂ γ  < 0, тогда как 
∂δII/ ∂ γ  > 0. Поскольку ∂(δ I  — δII)/ ∂ γ  > 0, то, как видно

из рис. 4, с ростом γ увеличивается и степень различия между потерями тепловых 
нейтронов и полными потерями. Таким образом, повышение γ для ускорения сжигания

129I приводит к значительному росту поглощения нейтронов резонансного спектра про­
дуктами трансмутации, что может служить основанием для остановки облучения в 
области низкого выгорания мишени: затраты нейтронов на неизбежные и паразитные 
реакции составят половину полезного потребления уже при выгорании 15—25% и 
сравняются с ним при выгорании 35—40%.

Минимальное допустимое выгорание 129I. Нижняя граница области допустимого 
выгорания сжигаемого нуклида тесно связана с возможностью достижения самой цели 
трансмутации — уменьшения экологической опасности от присутствия данного вида

Р и с . 4. Доля вредных реакций за­
хвата нейтронов в иодной мишени с 
начальным изотопным составом 
85% 129I + 15% 127I в спектре жест­
костью 0,05 (― ― ―) и 0,5 (―――),
рассчитанная для критериев δI (1) и 

δII (2), в зависимости от выгорания
129I
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отходов в окружающей среде в заданное число раз. Среди продуктов трансмутации 
129I отсутствуют долгоживущие ядра, поэтому оценка результатов сжигания сводится 
к определению снижения массы этого нуклида, попадающей в биосферу в составе низ­
ко- и среднеактивных отходов. Это существенно отличает его от Np, Am, Cm и др., 
α-активность продуктов сжигания которых непосредственно после облучения выше, 
чем у стартовой загрузки, и необходимое снижение индекса токсичности при попадании 
отходов в организм человека с питьевой водой достигается лишь после их длительного 
хранения [17—19].

Ориентировочной целью уничтожения 129I обычно считается уменьшение его без­
возвратных потерь до 5—10% [20, 21 ], по более оптимистичным оценкам — до 2% 
[13]. В ином случае, несмотря на сокращение общей экологической опасности 129I, 
положительный эффект от сжигания станет неочевидным из-за наличия фактора про­
тивоположной направленности: при общей годовой наработке P и выгорании за транс­
мутационную кампанию q  необходимые производственные мощности по рециклиро­
ванию мишеней составят P / q , локальная дозовая нагрузка на связанный с переработкой 
иода персонал возрастет в q - 1  раз [8 ].

В настоящее время пурекс-процесс обеспечивает извлечение из отработавшего 
топлива около 95% иода, причем этот параметр сохраняется и в планах строительства 
во Франции в 2010—2020 гг. завода по переработке топлива и трансмутационных 
мишеней EFTRP [20], и в требованиях отраслевой программы Минатома России к 
радиохимической технологии, на которой будет базироваться замкнутый топливный 
цикл с трансмутацией долгоживущих компонентов отходов [22 ]. Кроме того, дости­
жения в разработке технологии улавливания иода дают надежду на будущее сокра­
щение его потерь до 2% [23 ].

Основные продукты трансмутации 129I являются газообразными, за исключением 
следовых количеств 128Te, образующегося из побочного 127I, и изотопов цезия, на­
копление которых становится заметным только при высоком флюенсе нейтронов. По­
этому рециклирование мишеней представляет значительно более легкую задачу по 
сравнению с выделением иода из топлива. Следует ожидать, что относительные потери 
129I при радиохимической переработке облученных мишеней будут ниже указанных 
для топлива и не превысят 1—2% [13].

Полные потери сжигаемого радионуклида в окружающей среде можно определить 
по формуле [24, 25 ]

W∑ = 1 -  q(1 -  w0) / [1 -  (1 -  q)(1 -  w)],

где q — выгорание за одну кампанию; w0 — относительные потери при выделении из
отработавшего топлива; w — относительные потери за один цикл регенерации мишени. 
Отсюда получим выражение для нижнего предела выгорания:

qmin = {1 + (W∑ -  w0) / [w(1 -  W∑) ]}-1,

которое при w0 = w упрощается до qmin = (W -1∑ — 1)/(w -1 — 1). При ограничении
W∑ < 10% и реальной в ближайшем будущем ситуации, когда w0  ~  5%, w ~ 2%, ми­
нимально допустимое выгорание приближается к 30%. В случае у жестчения требо­
ваний до W∑ < 5% даже с учетом заметных успехов в развитии технологии улавли­
вания иода и снижения элементарных потерь до w0 ≈ 2% и w ~ 1% выгорание за 
цикл должно будет превышать 25%.

Достижение столь высокого выгорания 129I за кампанию невозможно при выпол­
нении требований экономии нейтронов, поэтому возникает необходимость снижения 
доли паразитных реакций за счет удаления газообразных продуктов трансмутации по 
петлевому каналу в процессе облучения [26, 27 ].
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Формы иодной мишени. Наиболее просто отвод дочернего ксенона осуществить 
в случае жидкой иодной мишени, однако степень научно-технического обоснования 
такой схемы пока еще недостаточно высока. Кроме того, для организации процесса 
на основе жидкой мишени характерен низкий уровень безопасности — вследствие 
высокой летучести иода и его соединений разгерметизация петли приведет к аварии 
с возможным выбросом 129I в атмосферу.

Сегодня не осталось простых соединений иода с ядерно-инертными элементами, 
которые бы не рассматривались в качестве возможных химических форм мишени: (K, 
Na)I, (Bi, Be, Ca, Cu2, Mg, Pb, Sr, V, Zn)I2, (Ce, In, Y)I3, ZrI4 и др. Их нейтронно­
физические характеристики различаются незначительно и не влияют на выбор наи­
более перспективной формы мишени. Хотя в экспериментах по облучению мишеней 
NaI и CeI3 в течение 193 сут до флюенса 2 ∙ 1022 см- 2 с тепловым компонентом

3,2∙ 1021 см- 2 для первой из них было достигнуто выгорание 129I около 5,13%, для 
второй — 5,87% [9], относительная разница выгорания в 12% может объясняться 
примерно таким же различием ядерной плотности иода в образцах. Возможно, что в 
первую очередь исключению из списка кандидатов подлежат соединения, обладающие 
высокой растворимостью в воде как более опасные в длительном хранении до про­
мышленной реализации сжигания 129I. Некоторые сомнения вызывает также приме­
нение мишени KI вследствие наработки в процессе облучения долгоживущего 40K с 
периодом полураспада 1,262∙ 109 лет, хотя и не очень значительной.

Соединения иода обладают относительно невысокой температурой плавления или 
разложения, в основном, 400—900 °С, а также низкой прочностью. Поэтому для по­
вышения безопасности трансмутации они должны входить в состав прочного матери­
ала-разбавителя. Наиболее простым решением, по-видимому, является пропитывание 
пористых ядерно-инертных матриц, таких, как ZrC, ZrO2, MgO, Al2O3 и др., распла­
вами иодных соединений. Для топливных таблеток характерным размером ~ 1 см при 
размере пор ~ 50 мкм заполнение до 80% их свободного объема может легко дости­
гаться уже после одного пропитывания [27 ]. Такие мишени обладают жестким прост­
ранственно-непрерывным каркасом, ограничивающим их разрушение при химических 
изменениях иодного компонента в процессе облучения, их высокая газопроницаемость 
обеспечивает возможность удаления продуктов трансмутации [26—28 ]. Аналогичные 
мишени могут также быть получены методами прессования в условиях, когда фракция 
разбавителя намного мельче фракции частиц соединения иода, за счет чего создается 
скелет мишени. Однако, несмотря на высокие диффузионные характеристики ксенона, 
его отвод из прессованных мишеней затруднен вследствие недостаточной газопрони­
цаемости.

При уничтожении одного из атомов иода в молекулах, где их несколько, соеди­
нения частично будут разрушаться с выделением свободного иода, а также переходить 
в химически активные радикалы и ионы. В отличие от мишеней с гомогенно распре­
деленными по объему иодсодержащими молекулами в гетерогенных мишенях влияние 
второго процесса на ее структуру не столь значительно вследствие малой поверхности 
контакта материала-разбавителя с включениями соединений иода.

Внутреннее давление ксенона. Удаление газообразных продуктов трансмутации 
127,129I имеет смысл также и для снижения давления на оболочку мишени, поскольку 
при протечках вместе с выходом ксенона возможен и создающий аварийную ситуацию 
выход паров иода.

Наиболее просто получить оценку парциального давления ксенона для соединений, 
содержащих один атом иода, т.е. имеющих вид MeI, где Me — металл. С погрешностью 
менее 1 % можно считать, что масса образованного ксенона равна массе выгоревшего 
иода. Если начальный относительный свободный объем, не занятый материалами мат-
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рицы и иодных соединений, составляет ε0, объем соединения иода равен ε, то, введя 
обозначение η ≡ ε0/ ε , показывающее, какую часть объема иодного компонента
составляют пустоты в мишени, в отсутствие химических реакций получим зависимость 
давления ксенона под оболочкой от суммарного выгорания изотопов иода q в виде

P  = RT[q-1ηVMeI - (VMeI -  VMe) ] - 1,

где R — универсальная газовая постоянная; T — температура, K; VMeI, VMe — мольный 
объем MeI и Me соответственно.

В случае, когда Me ≡ K, Na, вследствие низкой температуры плавления следует 
использовать мольный объем жидких металлов. В отсутствие разбавителя ε0 = 1 — ε,

поэтому η = ε-1 — 1 без изменения физического смысла параметра.
Пористость перспективных для сжигания 129I материалов может достигать 70%. 

Если начальный свободный объем такой матрицы заполнить соединением иода в пре­
делах 15—70%, то пустоты в мишени займут 20—60%, объем иодного компонента в 
ней составит 10—50%, откуда η = 0,4—6. Для неразбавленной иодной мишени ука­
занный диапазон значений η соответствует изменению относительного объема соеди­
нения иода в пределах 14—71%.

Даже при малом 30%-ном содержании иода в мишенях NaI или KI и таком же 
объеме скелета матрицы (ε = 0,3, ε0 = 0,4, η = 1,33) уже при низком выгорании от
20% внутреннее давление ксенона при 400 °С составит десятки МПа (кривая 2 на 
рис. 5), так что увеличение концентрации 129I для повышения эффективности транс­
мутации становится проблематичным. Значительное давление под оболочкой мишени 
противоречит необходимости поддержания высокого уровня безопасности схемы сжи­
гания 129I, что является еще одним аргументом в пользу отвода дочерних газов в 
процессе облучения.

Заключение. Ожидаемая степень уменьшения 
экологической опасности 129I путем трансмутации 
значительно ниже, чем в случае актиноидов и 99Tc 
[19, 24, 25], поэтому он не является первым среди 
кандидатов на ядерное разрушение. Вследствие низ­
кой скорости сжигания 129I для его эффективной ути­
лизации требуются специализированные высокопо­
точные устройства с тепловым и промежуточным 
спектром нейтронов, дополнительную сложность в 
разработку которых вносит необходимость создания 
системы непрерывного удаления газообразных про­
дуктов трансмутации. Однако особая биологическая 
роль иода в живой природе и трудности надежной 
локализации настоятельно требуют уничтожения его 
радиоактивного изотопа 129I уже в ближайшем бу­
дущем.

Рис. 5. Зависимость давления ксенона
под оболочкой мишени NaI (―――) и
KI (― ― ―) от выгорания иода при
400 °С и параметре η 0,4 (1) , 1,33 (2), 
6 (3)
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