
Препринти Iнституту фiзики конденсованих систем НАН України
розповсюджуються серед наукових та iнформацiйних установ. Вони
також доступнi по електроннiй комп’ютернiй мережi на WWW-сер-
верi iнституту за адресою http://www.icmp.lviv.ua/

The preprints of the Institute for Condensed Matter Physics of the Na-
tional Academy of Sciences of Ukraine are distributed to scientific and
informational institutions. They also are available by computer network
from Institute’s WWW server (http://www.icmp.lviv.ua/)

Iгор Миронович Мриглод
Iгор Васильович Пилюк

Сучасний стан та процеси змiни властивостей

паливовмiсних матерiалiв в об’єктi “Укриття” пiд впливом

зовнiшнiх чинникiв та внутрiшнього самоопромiнення

Роботу отримано 18 вересня 2006 р.

Затверджено до друку Вченою радою IФКС НАН України

Рекомендовано до друку семiнаром вiддiлу квантово-статистичної
теорiї процесiв каталiзу

Виготовлено при IФКС НАН України
c© Усi права застереженi

Нацiональна академiя наук України

���������	
� IНСТИТУТ

ФIЗИКИ

КОНДЕНСОВАНИХ

СИСТЕМ

'
&

$
%

I.М.Мриглод, I.В.Пилюк

СУЧАСНИЙ СТАН ТА ПРОЦЕСИ ЗМIНИ ВЛАСТИВОСТЕЙ
ПАЛИВОВМIСНИХ МАТЕРIАЛIВ В ОБ’ЄКТI “УКРИТТЯ”

ПIД ВПЛИВОМ ЗОВНIШНIХ ЧИННИКIВ ТА
ВНУТРIШНЬОГО САМООПРОМIНЕННЯ

ICMP–06–14U

ЛЬВIВ



УДК: 621.039; 539.16; 539.1.04; 54-138; 539.37; 539.21; 548.4; 539.219.3;

536.21; 548:537.621; 538.955-405
PACS: 61.80.-x, 62.20.-x, 61.72.-y, 66.30.-h, 65.40.De, 75.75.+a

Сучасний стан та процеси змiни властивостей паливовмiс-
них матерiалiв в об’єктi “Укриття” пiд впливом зовнiшнiх
чинникiв та внутрiшнього самоопромiнення

I.М.Мриглод, I.В.Пилюк

Анотацiя. Зiбрано основнi вiдомостi про сучасний стан паливо-
вмiсних матерiалiв (ПВМ) в об’єктi “Укриття” та процеси змiни їх
властивостей пiд впливом зовнiшнiх чинникiв та внутрiшнього са-
моопромiнення. Деградацiю лавоподiбних паливовмiсних матерiалiв
(ЛПВМ) коротко охарактеризовано iз зазначенням чинникiв руйну-
вання, можливих наслiдкiв змiни властивостей ЛПВМ та основних
факторiв ризикiв. Подано iнформацiю про властивостi ПВМ, най-
бiльш значимi для оцiнки поточного стану безпеки об’єкту “Укрит-
тя” та прогнозних цiлей. Вказано на основнi вимоги програми монi-
торингу поведiнки ПВМ.

Modern state and processes of changing the fuel-containing ma-
terials properties in the “Shelter” object under the influence of
external factors and internal self-irradiation

I.M.Mryglod, I.V.Pylyuk

Abstract. The main information about the modern state of fuel-con-
taining materials (FCM) in the “Shelter” object and about the processes
of changing their properties under the influence of external factors and
internal self-irradiation is given. The degradation of lava-like fuel-contai-
ning materials (LFCM) is briefly characterized indicating the destruction
factors, possible consequences of changing the LFCM properties, and
main factors of the risks. The FCM properties, which are most essential
for the current state evaluation of the “Shelter” object safety and for
prognostic purposes, are presented. The main requirements for a prog-
ramme of the FCM behaviour monitoring are noted.
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1. Основнi форми iснування ПВМ, їх особливостi,
структура i необхiднiсть врахування в прогноз-
нiй моделi (основнi фактори ризикiв)

ПВМ об’єкту “Укриття” являють собою унiкальний техногенний
продукт тяжкої ядерної аварiї, що утворився як результат високо-
температурної фiзико-хiмiчної взаємодiї опромiненого ядерного па-
лива (ОЯП) з конструкцiйними матерiалами активної зони реакто-
ра, а також iншими реакторними матерiалами i матерiалами будi-
вельних конструкцiй на початковiй стадiї вiдомої запроектної аварiї
1986 р.

Встановлено, що ядерне паливо знаходиться в об’єктi “Укриття”
у виглядi трьох основних модифiкацiй [1]. По-перше, це фрагменти
активної зони: викинутi вибухом канали, конструкцiї, окремi твели
та їх уламки i т.д. По-друге, це паливо у виглядi пилу з характер-
ними розмiрами частинок вiд долей мiкрона до сотень мiкронiв (так
званi паливнi “гарячi частинки”). Цей пил утворився при вибуху i
попав практично в усi примiщення об’єкту “Укриття”, всмоктався в
бетоннi стiни, стелi та знаходиться в повiтрi, утворюючи аерозолi.
Аналiз результатiв експериментальних робiт по вивченню радiоак-
тивних аерозолей об’єкту “Укриття” проведений в [2]. Третя моди-
фiкацiя палива знаходиться у виглядi ЛПВМ.

В складi ЛПВМ мiститься значна частина урану початкової за-
грузки реактора i напрацьованих радiонуклiдiв. Тому ЛПВМ стали
предметом уважного вивчення. Данi про ЛПВМ – гетерогеннi твердi
розчини – узагальненi в роботi [1]. Там же розглядається їх розмiщен-
ня, подається класифiкацiя i приводяться фiзико-хiмiчнi властивос-
тi. В макроскопiчному масштабi ЛПВМ представляють собою деяку
склоподiбну матрицю неясної атомної структури, яка мiстить вкрап-
лення кристалiв з характерним розмiром порядку декiлькох мiкро-
метрiв, фазовий склад яких був предметом спецiального дослiджен-
ня [1, 3]. В основному такi кристали являють собою стехiометрич-
нi окисли урану з iзоморфною домiшкою цирконiю, уран-цирконiй-
кисневу фазу, а також так званий чорнобилiт – ураномiсний силiкат
цирконiю техногенного походження. Вiдмiчено наявнiсть сферичної
форми включень переплавленого металу розмiрами вiд 0.01 до 1-2
мм. Слiд вiдмiтити [4], що кiлькiсно всi цi фази є лише дуже неве-
ликою частиною загального об’єму матерiалу i не впливають визна-
чальним чином нi на властивостi ЛПВМ в цiлому, нi на прогноз їх
стану.

Структурний стан палива в ЛПВМ до теперiшнього часу не зо-
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всiм ясний (див., наприклад, [4]). Iз аналiзу iснуючих робiт, як за-
значено в [4], випливає наступне. З одної сторони, вiдома частина
палива, що знаходиться в ЛПВМ (по деяким оцiнкам, не бiльше
10%), мiститься у згаданих вище включеннях. З iншої сторони, iз
аналiзу фазової дiаграми системи двоокис урану – двоокис крем-
нiю (з врахуванням сценарiю утворення ЛПВМ) слiдує, що основна
частина палива диспергована на атомному рiвнi в матрицi ЛПВМ,
утворюючи деякий доевтектичний склад. Продукти напрацювання
опромiненого палива, такi як плутонiй та америцiй, також розчиненi
в матрицi ЛПВМ.

В лiтературi можна зустрiти дещо вiдмiннi погляди на деталi
процесу формування ЛПВМ. Так, автори [5] вказують, що ведучим
фiзико-хiмiчним процесом, який обумовив формування ЛПВМ, є ви-
сокотемпературна взаємодiя силiкатiв з оболонками твелiв i окисле-
ним паливом, а не утворення уран-цирконiєвої евтектики. Темпера-
тура приблизно 1200◦C видається достатньою для розвитку такого
процесу. Останнiй, як зазначається в [5], витiкає iз порiвняльного
аналiзу сукупностi експериментальних даних за швидкостями i тем-
пературами хiмiчних взаємодiй. Автори iншої статтi [6] доводять, що
первiсною стадiєю формування ЛПВМ було утворення уран-цирко-
нiєвої евтектики, яка потiм взаємодiяла з силiкатами, утворюючи
потрiйну систему UO2-ZrO2-SiO2.

Окиси урану з домiшками цирконiю (уран-цирконiй-киснева фа-
за), ураномiсний силiкат цирконiю, монопнектиди урану, включен-
ня, якi походять iз переплавлених металiчних конструкцiй (напри-
клад, кристалики α-FeSi, γ-Fe2O3 тощо), можуть складати магнiтнi
нановключення, що розмiщуються у силiкатнiй склоподiбнiй матри-
цi ЛПВМ (див. [7]). Утворенню нановключень сприяли самi умо-
ви формування ЛПВМ (високi температури, багатий композитний
склад, високi радiоактивнi поля i стимульованi ними процеси пере-
носу, умови витримки iз наступним повiльним охолодженням, лiк-
вацiйнi процеси, а також вплив внутрiшнього самоопромiнення iз
наступним дефектоутворенням за умов каскадотворення). В робо-
тi [7] на основi гiпотези про те, що магнiтнi властивостi ЛПВМ є
обумовленi в основному магнетизмом дрiбнодисперсних нановклю-
чень в склоподiбнiй матрицi цих матерiалiв, проаналiзовано деякi
особливостi експериментально спостережуваних проявiв магнетизму
у таких системах. Завдання вищевказаної роботи полягало в обгово-
реннi основних iдей та пiдходiв теоретичного опису магнiтних влас-
тивостей систем iз магнiтними нановключеннями, втiленими у не-
магнiтну матрицю, аналiзi специфiчних особливостей їх поведiнки,
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якi можуть спостерiгатися експериментально та оглядi вiдповiдних
експериментальних результатiв i методик, що типовi для такого кла-
су об’єктiв. Зауважимо, що опис аномальних магнiтних властивостей
ЛПВМ є цiкавим не лише у чисто фундаментальному планi, але й
має важливий прикладний аспект, зорема з точки зору можливостей
використання методiв магнiтного роздiлення високоактивних часток
ЛПВМ вiд фрагментiв низькоактивних конструкцiйних матерiалiв.

Скупчення ПВМ представляють собою не тiльки ядерну небез-
пеку, обумовлену потенцiальною можливiстю виникнення самопiд-
тримуючої ланцюгової реакцiї. З часом пiд дiєю рiзних факторiв, в
результатi фiзико-хiмiчних процесiв стан i властивостi ПВМ змiнюю-
ться, що погiршує стан радiацiйної безпеки об’єкту “Укриття”. Остан-
нiм часом спостерiгаються три основнi процеси деградацiї ЛПВМ [8]:
• розтрiскування лав на досить грубi куски;
• руйнування з утворенням радiоактивного пилу;
• вилуговування радiонуклiдiв при взаємодiї лав з водою та утворен-
ня нових розчинних хiмiчних сполук.
Конкретна сучасна обстановка на об’єктi “Укриття” вимагає глибо-
кого розумiння як фiзики процесiв, що проходять в ЛПВМ, так i на-
уково обгрунтованого прогнозу їх стану. Саме розумiння фiзичних
механiзмiв руйнування ЛПВМ є необхiдним для створення такого
науково обгрунтованого прогнозу їх стану та вироблення рекомен-
дацiй по його стабiлiзацiї.

Коротко охарактеризуємо деградацiю ЛПВМ iз зазначенням чин-
никiв руйнування, можливих наслiдкiв змiни властивостей ЛПВМ та
основних факторiв ризикiв.

Роздiлення великих скупчень ЛПВМ на бiльш дрiбнi фрагменти
вiдбувається через попадання в ЛПВМ води та її можливого сезон-
ного замерзання в великих (макроскопiчних) полостях [4].

Пилогенеруюча здатнiсть ЛПВМ та опромiненого ядерного па-
лива є внутрiшньо притаманною їм властивiстю i має мiсце без до-
даткових зовнiшнiх чинникiв [4, 9]. Щорiчно в об’єктi “Укриття” за
рахунок спонтанного механiзму пилогенерацiї в пил перетворюється
не менше декiлькох десяткiв кiлограмiв опромiненого палива. Фiзика
цього явища досить складна i вивчена не до кiнця. Iмовiрною причи-
ною такої спонтанної пилогенерацiї є специфiчна природа об’єктiв:
ЛПВМ та ОЯП являють собою високорадiоактивнi дiелектрики, якi
продукують з поверхнi потiк β-частинок з густиною струму до 0.1
нА/см2, що обумовлює наявнiсть помiтних градiєнтiв електрично-
го потенцiалу i механiчних напружень на їх поверхнi; електроста-
тичними взаємодiями i забезпечується як пилогенеруюча здатнiсть,
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так i висока рухливiсть дисперсної фази, що вiдокремлюється з по-
верхнi [9]. Доцiльно зауважити, що вперше проведено експеримент
по безпосередньому вимiрюванню електричного струму з поверхнi
ЛПВМ як у високому вакуумi, так i в повiтрянiй атмосферi [10].
Енергетичний спектр емiтованих поверхнею ЛПВМ електронiв має
досить чiтку нижню границю, а в повiтрянiй атмосферi виникають
iстотнi додатковi струми, пов’язанi з iонiзацiєю молекул повiтря. Су-
купнiсть спостережуваних при цьому явищ дiстала задовiльне якiсне
пояснення в рамках моделi поверхневого електричного бар’єра, обу-
мовленого наявнiстю вторинних електронiв. Актуальнiсть питання
зумовлена тим, що значнi електричнi поля в приповерхневому прос-
торi можуть бути самостiйним чинником руйнацiї дiелектрикiв, а
також впливом таких полiв на адгезiю пилу, що спонтанно генерує-
ться поверхнею ЛПВМ; самостiйний iнтерес являє собою можливiсть
бомбардування поверхнi певним потоком iонiв, що виникають внас-
лiдок iонiзацiї навколишнього повiтря.

Дослiдження процесу та продуктiв пилоутворення – одного iз
проявiв деградацiї ЛПВМ – є актуальним i становить предмет по-
стiйної уваги. Явище спонтанного пилоутворення поверхнею ЛПВМ
та опромiненого палива вперше надiйно зареєстровано експеримен-
тальним шляхом ще в 1997 р. [11]. Актуальнiсть зумовлена тим, що
паливний пил, який спонтанно утворюється поверхнею ПВМ, визна-
чає стан радiацiйної безпеки об’єкту “Укриття” та навколишнього се-
редовища, позаяк вiн є визначальним чинником дозоутворення для
персоналу об’єкту “Укриття” та частково населення в частинi, що
стосується iнгаляцiйної компоненти. Разом з тим, до теперiшнього
часу немає повноцiнного розумiння фiзичних механiзмiв, що спри-
чиняють це небажане явище, через що не видаються можливими
анi обгрунтована кiлькiсна оцiнка цього явища як дозоутворюючого
чинника, анi прогнозування розвитку ситуацiї.

Робота [12] присвячена вперше проведеному експериментальному
дослiдженню дисперсного складу частинок, генеруючих поверхнею
опромiненого палива та ЛПВМ внаслiдок спонтанного пилоутворен-
ня. Встановлено, що характерний аеродинамiчний дiаметр дисперс-
ної фази палива та ЛПВМ складає 50 та 30 нм вiдповiдно. Iз поперед-
нього аналiзу можливих фiзичних механiзмiв процесу спонтанного
пилоутворення слiдує висновок про унiверсальнiсть спостережува-
ного явища для високорадiоактивних дiелектрикiв. Явище спонтан-
ного вильоту субмiкронних часток речовини з поверхнi високора-
дiоактивних дiелектрикiв вперше експериментальним шляхом дослi-
джено в [13]. Утворюваний високодисперсний аерозоль було б пра-
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вильнiше назвати димом, оскiльки пил представляє собою частинки
субмiкронного розмiру, в бiльшостi своїй невидимi при оптичнiй мiк-
роскопiї (< 0.5 мкм). Цей пил початково не фiксується на поверхнi
ПВМ, що пов’язано iз специфiкою електростатичних взаємодiй, i не
осiдає в спокiйному повiтрi, так як в динамiцi рiзних взаємодiй сила
тяжiння таких частинок вiдiграє другорядну роль [4].

Вперше експериментально (методом скануючої електронної мiк-
роскопiї) дослiджено морфологiю часток, що формуються в процесi
спонтанного пилоутворення [14]. В результатi дослiдження встанов-
лено, що пиловi частки володiють складною внутрiшньою структу-
рою, елементами якої є розупорядкованi областi (РО), якi виникають
в об’ємi та на поверхнi ПВМ внаслiдок радiацiйного дефектоутворен-
ня густоiонiзованими частинками (тяжкi ядра вiддачi для ЛПВМ
та уламки подiлу для палива). Пиловi частки, якi мають своїм по-
ходженням поверхню ЛПВМ, подiбно до паливних часток (часток,
що генеруються поверхнею ОЯП), складаються з РО, якi можуть
просторово перекриватися з утворенням кластерiв. Ретельне дослi-
дження показує, що пиловi частки ЛПВМ не є досить стабiльними
утвореннями i їх конфiгурацiя може змiнюватися з часом.

Мезоскопiчний пiдхiд до вивчення особливостей руху субмiкрон-
ного пилу у повiтряному середовищi розвинуто у роботi [15]. В цiй
роботi розроблено алгоритм чисельного розв’язання отриманих за-
гальних рiвнянь руху у комп’ютерному експериментi, а також прове-
дено числовi розрахунки та виконано оцiнки екологiчних ризикiв у
контекстi проблем об’єкту “Укриття”, що обумовленi наявнiстю ра-
дiоактивних пилових часток субмiкронного розмiру. Показано, зо-
крема, що основним механiзмом переносу таких пилових часток слiд
вважати потоко-електро-гравiтацiйний, причому роль гравiтацiйної
компоненти суттєво падає зi зменшенням їх розмiру. Особливу не-
безпеку становлять субмiкроннi частки з радiусом R < 100 нм, якi
при виходi за межi об’єкту “Укриття” можуть мiгрувати на великi
вiдстанi (порядку 1000 км). При цьому час до осiдання таких часток
стає надзвичайно тривалим i може сягати кiлькох рокiв. Вертикальнi
конвекцiйнi потоки можуть на порядок збiльшити час до їх осiдання,
а отже й довжину перемiщення.

В [16] обговорюється феномен надлишкового внеску субмiкрон-
них аерозольних частинок в об’єктi “Укриття”, який спостерiгався
в багатьох дослiдженнях, проведених рiзними методами й багатьма
дослiдниками, у контекстi розгляду сукупностi факторiв внутрiш-
нього опромiнення персоналу, що визначають систему дозиметрич-
ного контролю внутрiшнього опромiнення персоналу. Запропонова-
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но першочерговi технiчнi заходи для встановлення вказаної системи,
адекватної до умов, що склалися.

Через радiацiйнi пошкодження в поєднаннi з попаданням на по-
верхню ЛПВМ рiзного виду твердiючих органiчних сполук (розчини
для пилопригнiчення) рiзко пiдвищується пилогенеруюча здатнiсть
ПВМ об’єкту “Укриття” за рахунок додаткового утворення високо-
дисперсного (субмiкронного) пилу [4]. Цiкаво вiдмiтити [14], що в
рамках моделi кулонiвського вибуху виявлений механiзм, який зу-
мовлює рiзке (по крайнiй мiрi, на порядок) збiльшення кiлькостi ра-
дiацiйних пошкоджень на поверхнi ПВМ порiвняно з їх об’ємом. Ос-
тання обставина не є унiверсальною для всiх радiоактивних дiелек-
трикiв, i його реалiзацiя залежить вiд деяких структурно-чутливих
параметрiв матерiалу.

Дослiдження аерозольної обстановки при проведеннi регламен-
тних сеансiв пилопригнiчення в примiщеннях об’єкту “Укриття”, а
також вплив природних факторiв на цю обстановку представлено в
роботi [17]. Зокрема, вказано, що середнi швидкостi вiтру бiльш 4 –
5 м/с i пориви понад 10 – 11 м/с приводять до пiдвищення концент-
рацiй радiоактивних аерозолей. Низькi концентрацiї характернi для
м’яких погодних умов (слабкi вiтри та особливо тумани).

Внаслiдок взаємодiї води з поверхнею ЛПВМ вiдбувається важ-
коконтрольована мiграцiя радiонуклiдiв в об’єктi “Укриття” (вилуго-
вування). Ця ж взаємодiя понижує стiйкiсть ЛПВМ до iнших хiмiч-
них взаємодiй, викликає ерозiю їх поверхнi i, як наслiдок, збiльшує
вторинний пилопiдйом при будь-якiй дiяльностi в об’єктi [4].

Завдяки радiацiйним пошкодженням неперервно понижується
термодинамiчна та механiчна стiйкiсть ЛПВМ. Як вказано в [4], при
наявному в об’єктi несприятливому поєднаннi внутрiшнього радiа-
цiйного фактора i зовнiшнiх впливiв в мабутньому вiдбудеться то-
тальне руйнування ЛПВМ та перетворення всього їх об’єму в суб-
мiкронний радiоактивний пил, який уже зараз забезпечує 90% iнга-
ляцiйної дози при роботi в об’єктi.

Зазначимо, що основною метою регулярно виконуючих дослiд-
жень повинно бути визначення властивостей ПВМ (i властивостей
самого об’єкту “Укриття”), важливих для досягнення досить пов-
ного розумiння фiзичних процесiв, що вiдбуваються в них, вироб-
лення науково обгрунтованого прогнозу їх стану i розробки прин-
ципових положень та критерiїв застосовностi пропонуючих техноло-
гiчних рiшень, спрямованих в кiнцевому рахунку на перетворення
об’єкту “Укриття” в екологiчно безпечну систему. В роботi [4] приво-
диться класифiкацiя властивостей ПВМ, актуальних для вирiшен-
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ня проблем об’єкту “Укриття”. Згiдно цiєї класифiкацiї, всi власти-
востi ПВМ можна роздiлити на двi великi групи. До першої групи
вiдносяться ядерно-фiзичнi властивостi та властивостi, безпосеред-
ньо обумовленi поточною активнiстю радiонуклiдiв, що мiстяться в
ПВМ. Властивостi цiєї групи i прогноз їх змiн досить повно визначе-
нi. Змiни цих властивостей в недалекому майбутньому не вплинуть
нi на оцiнки рiвня радiоекологiчної небезпеки об’єкту “Укриття”, нi
на технологiчнi рiшення, що прймаються по його перетворенню. По-
дальше вивчення вказаних властивостей є доцiльним лише в рамках
монiторингу стану об’єкту, особливо на етапi проведення робiт по
його перетворенню. До другої групи вiдносяться властивостi ПВМ,
обумовленi їх мiкроскопiчною структурою (атомною будовою), ос-
кiльки їх основнi фiзико-хiмiчнi характеристики визначаються саме
цим. Друга група включає в себе властивостi, найбiльш суттєвi для
оцiнки поточного стану безпеки об’єкту “Укриття” в цiлому, а також
актуальнi для вирiшення вищеперелiчених задач. Автором [4] зроб-
лена спроба систематизацiї таких основних властивостей (характе-
ристик) ПВМ (див. таблицю 1). Iз таблицi 1, де перелiченi основнi
властивостi ПВМ (ЛПВМ) другої групи, можна бачити необхiднiсть
їх застосування для вирiшення тiєї чи iншої конкретної групи задач.

Тепер на основi вищеописаного коротко пiдiб’ємо пiдсумки та
стисло охарактеризуємо розроблену з їх врахуванням програму мо-
нiторингу поведiнки ПВМ об’єкту “Укриття” [18].

Основним джерелом виходу екологiчно важливих радiонуклiдiв
в навколишнє середовище i, отже, основним джерелом радiоеколо-
гiчної небезпеки об’єкту “Укриття” є ПВМ. За даними ряду спосте-
режень, в умовах об’єкту “Укриття” з часом вiдбувається деграда-
цiя ПВМ, тобто небажана змiна їх властивостей, видимим наслiд-
ком якої є самодовiльна фрагментацiя скупчень ПВМ на бiльш дрiб-
нi фрагменти та збiльшення пилоутворення в об’єктi. Особливе за-
непокоєння викликає недавно зареєстрований факт появи помiтної
за активнiстю субмiкронної компоненти пилу явно паливного похо-
дження.

Не дивлячись на значну кiлькiсть проведених дослiджень, ме-
ханiзми деградацiї ПВМ до теперiшнього часу не можна вважати
твердо встановленими, а надiйного науково обгрунтованого довго-
тривалого прогнозу їх стану не iнує. За найбiльш оптимiстичними
прогнозами радiацiйне руйнування ЛПВМ стане можливим лише че-
рез мiльйони рокiв, а за песимiстичними оцiнками така небезпека
загрожує нам вже в самому близькому часi.

Враховуючи важливiсть питання, необхiдними є проведення цiле-
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Табл. 1. Деякi властивостi ПВМ та конкретнi задачi, для реалiзацii
яких вони можуть використовуватись.

№ Властивiсть Реалiзуючi задачi
1 Густина, пористiсть, струк- Розробка технологiй повод-

тура порогового простору ження, оцiнка стану ядерної
безпеки

2 Змочування ЛПВМ i вилу- Прогноз стану ПВМ в
говування iз них радiонук- об’єктi “Укриття”, розробка
лiдiв водою та технологiчно технологiй переробки
важливими рiдинами

3 Механiчнi властивостi: Розробка технологiй вилу-
мiцнiсть, твердiсть, в’язкiсть чення, оцiнки поточного
руйнування (трiщиностiй- рiвня безпеки, прогноз
кiсть), модуль Юнга, пара- стану
метри механiчної обробки

4 Кристалiчна i фазова струк- Оцiнка стану ядерної без-
тура, структурний стан пеки. Прогноз стану ПВМ
палива та екологiчно в об’єктi та їх поведiнка
значимих радiонуклiдiв при довготривалому збе-

рiганнi. Розробка техно-
логiй переробки

5 Магнiтнi та електрофiзичнi Розробка технологiй пере-
властивостi, дисперсiя в робки. Розвиток способiв
НВЧ дiапазонi локалiзацiї скупчень ПВМ,

прихованих вiд вiзуального
спостереження

6 Теплофiзичнi властивостi Розробка технологiй повод-
ження

7 Пилогенеруюча здатнiсть Оцiнка поточного рiвня
рiзних видiв ПВМ радiоекологiчної небезпеки

та прогноз його змiн. Роз-
робка технологiй переробки

8 Радiацiйна стiйкiсть Прогноз стану та рiвня
безпеки
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направлених дослiджень експериментального та розрахунково-тео-
ретичного характеру, а також розробка надiйних експертних оцiнок
змiн властивостей ПВМ, актуальних для вироблення прогнозу пове-
дiнки ПВМ, i верифiкацiя цих оцiнок.

Сукупнiсть дiй в цьому напрямi зводиться до реалiзацiї монiто-
рингу поведiнки ПВМ i вiдповiдного прогнозу.

Програма монiторингу поведiнки ПВМ повинна задовiльняти на-
ступним основним вимогам [18]:

1. програма повинна будуватись на основi обгрунтованої розра-
хунково-аналiтичної моделi, що включає в себе кiлькiсний опис
основних фiзичних процесiв, якi визначають деградацiю ПВМ;

2. пiд час розробки програми додатково повиннi бути визначе-
нi експериментальним шляхом невiдомi до теперiшнього часу
властивостi ПВМ, критично важливi для створення моделi;

3. повиннi бути визначенi властивостi ПВМ, необхiднi для регу-
лярної верифiкацiї їх стану, контрольнi числовi значення вiд-
повiдних параметрiв, регламентна перiодичнiсть верифiкацiї за
кожним iз параметрiв, а також вiдхилення параметрiв вiд кон-
трольних значень, якi слiд вважати несприятливими або небез-
печними;

4. програма монiторингу повинна бути оптимiзована в економiч-
ному розумiннi.

Перейдемо до бiльш конкретного аналiзу деяких процесiв змiни
властивостей ПВМ пiд впливом зовнiшнiх чинникiв та внутрiшнього
самоопромiнення.

2. Радiацiйно-стимульованi дефекти i лiквацiйнi
процеси, морфологiя дефектiв, їх структура та
концентрацiя

Iснуюча радiацiйна дiя на ЛПВМ за рахунок внутрiшнього самооп-
ромiнення впливає на прогноз їх стану в конкретних умовах об’єк-
ту “Укриття”. Пiд дiєю самоопромiнення структура ЛПВМ постiйно
змiнюється. Кiлькiсний розрахунок рiвня радiацiйних пошкоджень
ЛПВМ, зумовлених двома основними фiзичними механiзмами (за
рахунок α-частинок та тяжких ядер вiддачi α-випромiнювачiв), ви-
конаний в [19]. Вклад ядер вiддачi в дефектоутворення є визначаль-
ним. Саме важкими ядрами вiддачi забезпечується 90% всiх стiйких
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радiацiйних дефектiв. Загальна кiлькiсть радiацiйних пошкоджень
в об’ємi ЛПВМ на поточний момент оцiнюється в (4-7)·10−4 змiщень
на атом залежно вiд вмiсту в них палива [14, 19]. Така кiлькiсть ра-
дiацiйних пошкоджень, хоча i помiтно впливає на ряд механiчних
характеристик ЛПВМ, не може служити самостiйною причиною їх
видимого руйнування, але опосередковано стимулює руйнiвну дiю
iнших факторiв, якi присутнi в об’єктi “Укриття” [8,19]. Тому дослi-
дження механiзмiв формування дефектiв в ЛПВМ пiд дiєю випромi-
нювання, поведiнки дефектiв та їхнього впливу на стан i властивостi
ЛПВМ є важливою проблемою.

Практично вся енергiя ядер вiддачi витрачається на утворення
атомних змiщень. Однак, як вiдмiчено в [19], ефект радiацiйної дiї
на ЛПВМ не обмежується тiльки грубою перебудовою атомної струк-
тури. Значна частина початкової енергiї α-частинок витрачається на
електроннi збудження, якi можуть приводити до помiтних змiн хi-
мiчних, фiзичних та структурних властивостей матерiалу. Наслiдком
електронних збуджень може бути розрив хiмiчних зв’язкiв, змiна ва-
лентних станiв гратки, явнi змiни електронної густини станiв. За ре-
зультатами робiт [20,21] можна зробити висновок, що бiльша частина
α-частинок вiд α-розпаду iзотопiв 238−240Pu, 241Am, 242,244Cm буде
реалiзовуватись у реакцiях на легких хiмiчних елементах ЛПВМ.

Iншим видимим макроскопiчним проявом подiбного роду пошко-
джень є розриви силiкатних циклiв, коли всередину силiкатного цик-
лу попадає молекула води [22]. Завдяки молекулярно-ситовому ефек-
ту в 1 см3 ЛПВМ мiститься приблизно 1021 молекул води, тобто
приблизно кожний десятий силiкатний цикл є розiрваним [4,19]. Та-
ка трансформацiя структури порогового простору ЛПВМ приводить
до значного збiльшення площi їх поверхнi, доступної для хiмiчних
взаємодiй з агентами навколишнього середовища, в чому i полягає
опосередкований вплив наявних радiацiйних пошкоджень на проце-
си деградацiї ЛПВМ. Крiм цього, хiмiчнi перебудови iндукують в
ЛПВМ перманентнi змiни їх фазового складу, одночасно знижуючи
при цьому термодинамiчну стiйкiсть системи в цiлому. Дiйсно, iс-
нуючi данi по опромiненню склокристалiчних систем показують, що
гетерогенна метастабiльна склокристалiчна система є особливо чут-
ливою в фазовому вiдношеннi до дiї навiть невеликої кiлькостi ра-
дiацiйної енергiї. В експериментах спостерiгалось збiльшення вмiсту
кристалiчної фази в ситаллах при рiвнях радiацiйних пошкоджень
менше 10−4 змiщень на атом [23].

Наслiдки внутрiшньої радiацiйної дiї на ЛПВМ не визначаються
лише формальним врахуванням загальної кiлькостi змiщених ато-
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мiв [4, 19]. Специфiка характеру радiацiйного пошкодження ЛПВМ
ядрами вiддачi полягає у тому, що всi викликанi ними атомнi змi-
щення формують пiки змiщення, сконцентрованi в дуже малих за
розмiром просторових областях (приблизно 25 нм ), створюючи так
званi РО. Наявнiсть РО помiтного об’єму звязана з тим, що кожний
стiйкий радiацiйний дефект викликає спотворення внутрiкристалiч-
ного поля на вiдстанi порядку декiлькох постiйних гратки. Оцiнки
для ЛПВМ на поточний момент показують, що концентрацiя в них
РО складає бiля 1016 см−3, а зайнятий ними об’єм – порядку 1% вiд
всього об’єму матерiалу. В РО, в свою чергу, як вiдомо [23], вини-
кають змiни об’єму, причому оточуючий РО матерiал буде перешко-
джати таким об’ємним змiнам, що приводить до виникнення в ньо-
му механiчних розтягуючих напружень, якi перевищують границю
мiцностi матерiалу в багато разiв. Зрозумiло, що при такiй кiлькос-
тi РО руйнування матерiалу не може вiдбутись, оскiльки, з одної
сторони, завдяки малому розмiру РО мiцнiсть матерiалу близька до
теоретичної. З другої сторони, завдяки локальному збудженню грат-
ки, зв’язаному з iонiзацiйними процесами, послаблюються мiжатом-
нi зв’язки i полегшується релаксацiя напружень. Вплив напружень,
що виникають, однак, усугублюється iснуючою термодинамiчною не-
стiйкiстю гетерофазної системи. Видимим та однозначним наслiдком
радiацiйних пошкоджень є той очевидний факт, що РО в поєднаннi з
iснуючим навколо них полем мiкронапружень є джерелом зароджен-
ня мiкротрiщин, подальший рiст яких, як це вiдомо для силiкатних
стекол, ефективно забезпечується завдяки взаємодiї з водою [24] та
iншим впливам хiмiчного, термiчного та механiчного характеру.

Вiдмiтимо (див. [14]), що α-частинки теж (додатково до ядер вiд-
дачi) створюють в ЛПВМ певну кiлькiсть РО, але такого роду РО
не можна вважати досить щiльними. Загальна концентрацiя РО в
ЛПВМ достатня для формування кластерiв, що випливає з перко-
ляцiйних мiркувань та оцiнок.

Швидкiсть генерацiї стiйких радiацiйних дефектiв в ЛПВМ скла-
дає приблизно 2.5·107 см−3·с−1, що дає прирiст рiвня радiацiйних
пошкоджень в середньому 3·10−5 змiщень на атом за рiк [4]. На су-
часному рiвнi розвитку технiки та технологiї не iснує можливостi
вплинути на цей процес, якщо не рахувати дуже абстрактної пропо-
зицiї пiдiгрiву до високої температури всiх ПВМ об’єкту “Укриття” з
метою вiдпалу утворених в них радiацiйних дефектiв. Труднiсть вiд-
повiдi на питання про актуальнiсть впливу цього фактора на основнi
властивостi ПВМ полягає в неясностi з такою властивiстю як радiа-
цiйна стiйкiсть матрицi ЛПВМ. Радiацiйна стiйкiсть ЛПВМ на сьо-
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годнi невiдома, хоча, безсумнiвно, є найбiльш важливим параметром,
який визначає прогноз їх стану. Проблема вияснення радiацiйної
стiйкостi не може бути вирiшена шляхом додаткового опромiнення
зразкiв ЛПВМ зовнiшнiм γ-випромiнюванням, оскiльки такий спосiб
утворення дефектiв зовсiм неадекватний по вiдношенню до тих де-
фектiв, що утворюються завдяки внутрiшньому самоопромiненню.
Вiдомими визначальними чинниками радiацiйної стiйкостi ЛПВМ є
вмiст в них кристалiчної фази та структура їх енергетичних станiв.
Встановлено з високою достовiрнiстю, що ЛПВМ є ситалами, мають
значно меншу за звичайнi силiкатнi стекла енергетичну щiлину, що
обумовлює їх меншу радiацiйну стiйкiсть порiвняно iз звичайним си-
лiкатним склом (див. [25]). Складну енергетичну структуру ЛПВМ,
вперше визначену в [25] шляхом оптичної спектроскопiї поглинання,
зумовлено численними дефектами, що може сприяти прояву колек-
тивних явищ типу кулонiвського вибуху та рiзноманiтним процесам
електронного розпилення.

Постiйне пiдживлення ЛПВМ енергiєю внаслiдок внутрiшнього
α-, β-, γ-самоопромiнення може бути важливим фактором пiдтрим-
ки метастабiльного стану склоподiбних ЛПВМ [26]. В процесi само-
опромiнення аморфна система самоорганiзується через структурнi
змiни, утворення i зникнення дефектiв. Такий динамiчний баланс
може уповiльнити глобальне руйнування ЛПВМ. З точки зору не-
рiвноважної термодинамiки такi процеси характеризуються обмiном
енергiї та переходом в один iз енергетично вигiдних станiв iз досить
великими часами релаксацiї. Надлишок енергiї може вивiльнятись
через рух пор, пилоутворення та розтрiскування поверхнi.

Наявнiсть мiцних кристалiчних включень є , як зазначено в [4],
фактором, який сприятливо впливає на стiйкiсть ЛПВМ до зовнiш-
нiх дiй, як це має мiсце на практицi застосування дисперснозмiцне-
них i композитних матерiалiв [27], де границi включень вiдiграють
роль стокiв кристалiчних дефектiв i на них же вiдбувається релак-
сацiя мiкротрiщин, що зароджуються. Вказана обставина помiтно
збiльшує дефектостiйкiсть (трiщиностiйкiсть) ЛПВМ в порiвняннi з
лужносилiкатними склами.

З хiмiчної точки зору ЛПВМ близькi до силiкатного скла (SiO2,
MgO, Al2O3, CaO). Виходячи iз цiєї схожостi, в [28] розглянуто ти-
повi дефекти, якi виникають у топологiчно невпорядкованiй сiтцi
аморфного SiO2.

Зазначимо (див., наприклад, [29]), що у радiацiйно ушкодженому
SiO2, крiм вiдносно великих дефектiв (пор), якi включають, при-
наймнi, декiлька атомiв (такi дефекти створюються, скорiше за все,
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за сценарiєм прямого ударного механiзму при русi α-частинок або
ядер вiддачi), iстотними є двочастинковi дефекти типу дефектiв
Френкеля (утворення вакансiї i змiщення атома у мiжвузлове поло-
ження). До таких дефектiв вiдносять, насамперед, E′-центри (три-
координований кремнiй з одним обiрваним ковалентним зв’язком) i
немостиковi киснi (зв’язанi лише одним ковалентним зв’язком) [30].
Утворюються також мiжвузловi молекули кисню, пероксиднi мiст-
ки, кисневi вакансiї, тощо. Перелiченi вище дефекти можуть ство-
рюватись як по прямому ударному механiзму при α-розпадi, так i
iншими, пiдпороговими механiзмами (через електроннi збудження)
при β- i γ-розпадах. Типовими ефектами при цьому є виникнення i
розпад автолокалiзованих екситонiв чи бiекситонiв, внаслiдок яких
виникає, наприклад, E′-центр, а атом кисню змiщується вiдповiдно
у мiжвузлове положення [31–33]. На основi вищеописаного можна
стверджувати, що для радiацiйно ушкодженої склоподiбної сумiшi
характерною є наявнiсть великої кiлькостi обiрваних зв’язкiв та ато-
мiв у мiжвузлових положеннях. Слiд також вiдмiтити, що у склопо-
дiбних системах рухливiсть окремих атомiв є значно вищою, нiж у
вiдповiдних кристалах.

Дефекти, якi виникають пiд впливом опромiнення, характери-
зуються значною мiнливiстю i можуть взаємодiяти один з одним,
маючи здатнiсть навiть взаємно знищуватись. Пiд час опромiнення
встановлюється динамiчна рiвновага мiж виникненням та зникнен-
ням дефектiв. В цьому процесi температура вiдiграє дуже важливу
роль. Для “замороження” iндукованих дефектiв опромiнення необ-
хiдно вести при дуже низьких температурах [34]. Дефекти, викли-
канi опромiненням, можуть бути знищенi тривалим бомбардуванням
рiзного типу частинками, якому матерiал пiддається пiд час опромi-
нення (активований компонент опромiнення).

Достатньо вичерпним вступом в фiзику взаємодiї рiзних видiв ви-
промiнювання з твердим тiлом шляхом атомних зiткнень i подаль-
шого утворення структурних дефектiв є книга [35].

Наслiдки дiї випромiнювання на твердотiльнi матерiали, в тому
числi самоопромiнення на ЛПВМ, коротко поданi в [29]. В [29] вка-
зано на деякi механiзми формування дефектiв в кристалiчних ма-
терiалах пiд дiєю випромiнювання, якi можуть бути корисними при
розглядi радiацiйного дефектоутворення в ЛПВМ. Зокрема, стисло
описано процеси утворення пiд дiєю випромiнювання дефектiв пере-
грiву та перемiщення. Невiд’ємною рисою цих процесiв є виникнен-
ня iмпульсiв локальної температури або так званих теплових клинiв.
Модель теплових клинiв, запропонована в [26], якiсно описує мож-



14 Препринт

ливiсть локального плавлення речовини ЛПВМ пiд час гальмування
α-частинок та ядер вiддачi. Навколо проплавлених областей утво-
рюються поля механiчних деформацiй i в областi теплового клину
вiдбувається формування нової кристалiчної структури, що супро-
воджується витiсненням iз цих областей вакансiй та пор. У вищев-
казанiй роботi [29] також коротко i спрощено розглянуто рухливiсть
та анiгiляцiю дефектiв, зокрема проблему “вiдновлення” (“виздоров-
лення”) матерiалу, що зводиться до дифузiї дефектiв в напрямi до
пасток. Проведено аналогiю з часовою кiнетикою хiмiчних реакцiй.

Тепер декiлька слiв про лiквацiйнi процеси, наявнiсть яких у гли-
бинних дiлянках ЛПВМ повнiстю заперечувати не можна (див. [36]).
Питання про хiмiчну неоднорiднiсть ЛПВМ за їх глибиною зали-
шається вiдкритим. Оскiльки розшарування рiдини важко подавити
навiть при високих швидкостях охолодження (якi характернi для
швидкiсного тверднення), необхiдно враховувати вплив лiквацiї на
процес тверднення i структуру, яка при цьому утворюється. Лiква-
цiя є одним iз головних проявiв хiмiчної неоднорiдностi скла. Деякi
вiдомостi про явище лiквацiї у склоутворюючих розплавах i склi ко-
ротко приведенi у [36]. Там же описано основнi положення теорii
лiквацiї.

3. Процеси дифузiйної природи, пороутворення,
структура порогового простору

Нерiвноважнi процеси переносу частинок або цiлих кластерiв, енергiї
у ЛПВМ значною мiрою визначають їх стiйкiсть та процеси руйну-
вання. Опромiнення збiльшує концентрацiю дефектiв в твердих ре-
човинах, що веде до зростання швидкостi дифузiї (явище радiацiйно-
стимульованої дифузiї (РСД)). РСД є наслiдком того, що коефiцi-
єнти дифузiї атомiв пропорцiйнi концентрацiям точкових дефектiв
(див., наприклад, [37]). Отже, внаслiдок опромiнення спостерiгають-
ся процеси активiзацiї дифузiї атомiв i в ЛПВМ поряд iз дифузiєю
дефектiв взаємопов’язано необхiдно враховувати i атомну дифузiю.

Безперечно одним iз важливих напрямiв є дослiдження процесiв
дифузiї урану, плутонiю, америцiю та кюрiю в iонних чи нейтраль-
них формах. Насамперед це пов’язано з тим, що в ЛПВМ основними
джерелами α-активностi та нейтронiв спонтанного подiлу є iзотопи
238−240Pu, 241Am, 242Am, 242Cm, 244Cm (див., наприклад, [26]). Вза-
ємодiя випромiнених α-частинок з атомами B, O, Na, Mg, Al, Li, C,
Be, що знаходяться в ЛПВМ, супроводжується (α,n)-реакцiями i до-
датково генерує потiк нейтронiв [20].
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Приведена в [26] система рiвнянь переносу повнiстю описує ди-
фузiю атомiв, вакансiй, мiжвузлових атомiв внаслiдок α-, β-, γ-само-
опромiнення в ЛПВМ. На процеси дифузiї вакансiй, мiжвузлових
атомiв значний вплив мають “домiшковi” атоми, яких у ЛПВМ ве-
лика кiлькiсть, якщо останнiми вважати атоми кремнiю та кисню.
Тому до рiвнянь переносу, поданих у [26], необхiдно було б додати
рiвняння переносу “дефект – домiшка”, що значно ускладнює опис
цих процесiв. Система рiвнянь переносу iз [26] враховує пористiсть
матерiалу. Крiм того, через вiдповiднi потоки вона дає можливiсть
дослiдити вплив локальних температурних ефектiв на вакансiйне на-
бухання. Це надзвичайно цiкавий момент, оскiльки ЛПВМ (чорнi та
коричневi) характеризуються низькою теплопровiднiстю. Теплопро-
вiднiсь всiх видiв ЛПВМ лежить в межах 0.7 – 0.9 Вт/(м·К) [4].

Принципова сторона механiзму вакансiйного розбухання на да-
ний час в основному вияснена [37]. Пояснення цього явища полягає
в тому, що значна частина пар вакансiя – мiжвузловий атом, якi
народжуються в процесi опромiнення, не встигає взаємно рекомбi-
нувати i поглинається на рiзного роду стоках, роль яких можуть
вiдiгравати всi протяжнi дефекти кристалiчної структури (дислока-
цiї, границi зерен i т.п.). При цьому поглинання мiжвузлових атомiв
дислокацiями проходить iнтенсивнiше, нiж поглинання вакансiй. Це
приводить до утворення надлишку вакансiй в матерiалi. Надлишковi
вакансiї об’єднуються в пори i при тому збiльшується об’єм зразка
на величину, що приблизно рiвна величинi сумарного об’єму пор. Це
пояснюється тим, що об’єм, який припадає на одну вакансiю у ве-
ликiй порi, майже не вiдрiзняється вiд об’єму, що припадає на один
атом в елементарнiй комiрцi. Цей висновок пiдтверджується спiвпа-
дiнням результатiв вимiрювання збiльшення об’єму тiла на основi
денсометрiї i прямого пiдрахунку об’єму пор по їх розподiлу за роз-
мiрами. Iнтенсивнiсть такого розбухання суттєвим чином залежить
вiд температури.

Оскiльки в ЛПВМ можуть зустрiчатись рiзнi типи складних спо-
лук, то корисним було б ознайомлення iз деякими вiдомими резуль-
татами щодо вивчення дифузiйних властивостей таких цiкавих для
атомної енергетики багатокомпонентних систем як Zr-Nb-Mo, U-Zr-
Nb, U-Nb-Mo, U-Zr-C (див., наприклад, [29, 38]).

З часом пiд дiєю сильних радiацiйних полiв ПВМ поступово руй-
нуються i перетворюються в радiацiйний пил за рахунок процесiв
свелiнгу – набухання матерiалу в результатi зародження i росту пус-
тот.

Процеси газового та вакансiйного розбухання ЛПВМ проаналiзо-
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вано в [26]. Водень та гелiй (останнiй утворюється в ЛПВМ в резуль-
татi α-розпаду) сприяють пороутворенню. ЛПВМ є сильно пористи-
ми матерiалами, в ультрамiкропори та мiкропори яких проникають
молекули води. Як вiдмiчено в [26], значна кiлькiсть води в порах
пiддається постiйному радiолiзу внаслiдок α-, β-, γ-самоопромiнення
ЛПВМ. У таких процесах певна кiлькiсть iонiв водню Н+ рекомбi-
нує з електронами в атоми водню Н, якi мають значну мiграцiйну
здатнiсть у пористих середовищах. Мiгруючи в ультрамiкропорах та
мiкропорах, вiн здатний утворювати новi ультрамiкропори та мiк-
ропори, накопичуючись на стоках радiацiйних дефектiв. В облас-
тях накопичення атомарний водень може молiзуватися з видiленням
значної енергiї, яка перетворюється у кiнетичну енергiю H2, i в ре-
зультатi в таких областях утворюються сильнi тиски, що приводять
до появи значних пор, розкришення.

Спрощений варiант задачi про рiст пор в ЛПВМ за рахунок по-
глинання вакансiй розглянуто в [29]. Використовуючи ряд набли-
жень, чисельно оцiнено часову динамiку змiни радiуса сферичних
пор в ЛПВМ. Прогноз зроблено на найближчi 20 рокiв. За грубими
оцiнками до 2021 р. радiус пори в порiвняннi з 2001 р. (через 20 ро-
кiв) мiг би збiльшитись в 1.32 рази. Звернуто увагу на фактори, якi
могли б внести певнi коректури в результат обчислень початкового
рiвня.

Розробцi моделей для теоретичних та комп’ютерних розрахункiв
структурного розподiлу частинок та їх дифузiї в системi “фрагменти
активної зони – ЛПВМ – вода” присвячений цiлий роздiл в [36].

В результатi дослiджень доступої пористостi i кiнетики водопо-
глинання ЛПВМ було встановлена наявнiсть помiтної доступної мiк-
ропористостi для води в чорних та коричневих ЛПВМ [9,39]. Визна-
чення iнтегральної пористостi ЛПВМ утруднено, оскiльки густина
ЛПВМ в безпоровому станi невiдома. Якщо вважати, що зразки чор-
ної та коричневої керамiк з максимально спостережуваною в експе-
риментi густиною є безпоровими, то iнтегральну пористiсть значної
бiльшостi таких керамiк можна оцiнити в 15 – 40% [4]. Функцiя роз-
подiлу мiкропор за розмiрами (структура порогового простору) ви-
значає кiнетику поглинання ЛПВМ рiзними рiдинами та їх доступну
пористiсть в цiлому. Досiдження цього питання видається актуаль-
ним як з точки зору поглиблення розумiння процесiв, що лежать в
основi поведiнки ЛПВМ в умовах об’єкту “Укриття” i визначають
подальший прогноз їх стану, так i з точки зору впливу на скупчення
ЛПВМ рiзного роду рiдинними засобами. Необхiднiсть вивчення цiєї
проблеми виникає у зв’язку з пропозицiями по застосуванню рiдин-
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них засобiв при розробцi та реалiзацiї технологiй пилопригнiчення,
нанесенню на поверхню ПВМ “захисних” покрить рiзного виду i т. п.
Доступна пористiсть ЛПВМ визначає вологовмiстимiсть (що врахо-
вується при розрахунках критичностi) та справжню площу поверх-
нi ЛПВМ, доступну для фiзико-хiмiчних взаємодiй з рiдинами (зо-
крема, з водою) i газами (зокрема, з атмосферою) в умовах об’єкту
“Укриття”. В [4] зазначено, що, згiдно спецiально проведених експе-
риментiв [39], доступна пористiсть для води значної частини чорних
керамiк складає 3 – 4%, коричневих – 8 – 9%. Доступна пористiсть
ЛПВМ у виглядi пемзи може досягати 90%. ЛПВМ “сталактиту”
примiщення 305/2 має густину 2.77 г/см3 i доступною пористiстю
не володiє.

Структура порогового простору ЛПВМ до даного часу не зовсiм
вияснена (див. [4]). Ясно лише, що вона досить складна. В структурi
присутнi пори широкого iнтервалу масштабiв, але внутрiшня поверх-
ня порогового простору не є фрактальною. Слiд вiдмiтити наявнiсть
пор двох фiзично суттєво вiдмiнних масштабiв: макроскопiчнi пори,
доступнi для всiх видiв рiдин за короткий час (вiд декiлькох секунд
до декiлькох хвилин) та ультрамiкропори, доступнi лише для моле-
кул дуже малого розмiру (наприклад, для води) за досить тривалий
час (багато годин). Генезис цих пор та їх внесок в доступну порис-
тiсть значно рiзняться. Макроскопiчнi пори є наслiдком коагуляцiї
i коалесценцiї газових бульбашок, утворених в процесi формуван-
ня лави; розмiр таких пор коливається вiд декiлькох мiкрометрiв
до сантиметрiв. Цi пори, як правило, замкнутi, як це часто буває
в силiкатних склах, i самi по собi доступну пористiсть забезпечи-
ти не можуть. Iншi пори – ультрамiкропори – утворенi природними
пустотами всерединi силiкатних циклiв i мають характерний розмiр
порядку 2.6 А◦ (або за даними [9, 39] порядку 0.3 – 0.4 нм). Ясно,
що силiкатний цикл може бути доступним для додаткової молекули
лише в тому випадку, якщо вiн розiрваний (пошкоджений). Багато-
численнi розриви валентних зв’язкiв силiкатного циклу можуть ви-
кликати радiацiйнi пошкодження в ЛПВМ, як це вiдбувається в SiO2

та iнших силiкатних склах [22]. Такi вищеозначенi пори доступнi ли-
ше для малих за розмiрами молекул води, але недоступнi для iнших
рiдин з бiльшими молекулами. За рахунок цих ультрамiкропор забез-
печується приблизно 75% об’єму всiєї доступної пористостi [4]. Вони
ж забезпечують наскрiзне просочування води в ЛПВМ i заповнен-
ня бiльших пустот. Таким чином, ЛПВМ володiють властивостями,
характерними для молекулярних сит. Зокрема, доступна пористiсть
для метанолу (розмiр молекули порядку 3 А◦) в коричневих ЛПВМ
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не перевищує 2%, а в чорних – менше 1%. Можливiсть проникнення
в об’єм ЛПВМ молекул солей, розчинених у водi (наприклад, нейт-
ронопоглинаючих добавок) в даний час залишається неясною. Якщо
мати на увазi керування критичнiстю скупчень ЛПВМ, то питання
вимагає проведення додаткових експериментальних дослiджень.

4. Взаємодiя з повiтряним середовищем i процеси
окислення

Силiкатнi композицiї достатньо стiйкi до впливу такого окислювача
як кисень, що мiститься в повiтрi. В лабораторних умовах прове-
дено достатнє число спостережень за поведiнкою ЛПВМ у вакуумi
та в окислювальнiй атмосферi при рiзних температурах. Результа-
ти дослiдiв, як вiдмiчено в [4], пiдтверджують стiйкiсть ЛПВМ до
дiї атмосферного кисню при кiмнатнiй температурi. При температу-
рах, якi перевищують 400◦C, може вiдбуватись швидке (на протязi
декiлькох хвилин) розбухання ЛПВМ [40] (iнодi з наступним їх руй-
нуванням) на дрiбнi фрагменти. В [39] вперше встановлено, що яви-
ще спонтанного високотемпературного руйнування ЛПВМ в окис-
лювальному середовищi має характер макроскопiчного однорiдного
розтрiскування, не зв’язаного з дифузiйними процесами. Таке руй-
нування веде до збiльшення доступної пористостi за рахунок об’єму
мiкротрiщин, що виникають; абсолютний внесок ультрамiкропор при
цьому залишається незмiнним. Причини руйнування ЛПВМ внаслi-
док їх високотепмературного окислення в повiтряному середовищi
до цих пiр не виясненi остаточно; вважається, що при цьому прохо-
дить доокислення ненасичених валентних зв’язкiв, притаманних ра-
дiацiйним дефектам, i супутня змiна фазового складу викликає ме-
ханiчнi напруження в атомнiй структурi, якi перевищують границю
мiцностi. Остання обставина не має значення в прогнозi стану ПВМ
в об’єктi “Укриття” у звичайних умовах, але повинна враховуватись
(може бути використана) при плануваннi технологiчних процедур в
процесi його перетворення.

Цiкаво вiдзначити (див. [41]), що вiдпал зразкiв ЛПВМ рiзного
виду до температури 1100 K у високому вакуумi та в окислюваль-
ному середовищi (атмосферне повiтря) не приводить до яких-небудь
помiтних (в границях точностi вимiрювань) змiн магнiтної сприйнят-
ливостi, не дивлячись на наявний вiдомий процес доокислення урану
коричневих лав в повiтряному середовищi, який має мiсце при T ≥

800 K [42]. Останнє свiдчить про те, що iснуючi в ЛПВМ магнiтнi
структури володiють достатньою термiчною стiйкiстю до вказаної

ICMP–06–14U 19

температури навiть в окислювальному середовищi. Разом з тим, пiс-
ля вiдпалу в дiапазонi температур 1100 – 1250 K вiдбуваються помiт-
нi незворотнi змiни величини магнiтної сприйнятливостi. Характер
цих змiн рiзний для рiзних видiв ЛПВМ. Це дозволяє зробити при-
пущення про можливi вiдмiнностi в типах iснуючих в них магнiтних
структур.

Дослiдженню процесу окислення ядерного палива в повiтряно-
му середовищi присвячена робота [43]. У цiй роботi запропоновано
метод, що дає змогу за вимiрюваннями магнiтної сприйнятливос-
тi визначати ступiнь доокислення опромiненого та неопромiненого
ядерного палива. Питома магнiтна сприйнятливiсть вимiрювалась
радiочастотним методом. Ступiнь утворення U3O8 на поверхнi UO2

розраховувався за експериментальними даними. Визначено констан-
ти швидкостi реакцiї для температур 573 та 623 K. Експерименталь-
нi результати дають енергiю активацiї для процесу утворення U3O8

61.9 кДж/моль. За отриманими даними знайдено константу швид-
костi реакцiї для кiмнатної температури (293 K). Результати роботи
показали, що процес окислення для опромiненого палива вiдбуває-
ться повiльнiше, нiж для свiжого палива.

Актуальним є дослiдження взаємодiї атомiв i молекул газового се-
редовища в об’єктi “Укриття” з поверхнею рiзних компонент ЛПВМ
та впливу цих процесiв на електрофiзичнi властивостi ЛПВМ [44]. З
використанням квантово-хiмiчних методiв автори [44] виконали роз-
рахунки потенцiальних енергiй атомiв кисню, водню, азоту та гiдро-
ксильної групи ОН− на поверхнi залiза, окислiв залiза FeO i Fe2O3, а
також SiO2, якi є одними з основних компонент ЛПВМ. Розрахова-
но енергiї адсорбцiї, змiну заряду таких атомiв та молекул у процесi
їх адсорбцiї, а також зарядiв власних поверхневих атомiв. Отриманi
результати можуть бути використанi при подальшому дослiдженнi
процесiв, що лежать в основi методик електричної сепарацiї ЛПВМ.

Поведiнка елементiв, що дiляться, i важких металiв у водних
лужно-хлоридно-карбонатних колоїдних розчинах з вiд’ємними зна-
ченнями Eh (вiдновлювальне середовище) [45] в об’єктi “Укриття”
визначається процесами окислення – вiдновлення, комплексоутво-
рення та гiдролiзу. Про деякi iз цих процесiв буде згадано нижче
при описi взаємодiї ЛПВМ iз водними розчинами.
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5. Взаємодiя з водними розчинами, вилуговуван-
ня, вплив води на властивостi ЛПВМ

Реальнi умови взаємодiї ЛПВМ з водою в умовах об’єкту “Укриття”
є важливим фактором, який впливає на прогноз їх стану в даний час
i, наскiльки це можна передбачити, в осяжному майбутньому.

Слiд вiдмiтити (див. [4]), що в умовах об’єкту “Укриття” ЛПВМ
взаємодiють не з чистою водою, а з водними розчинами силiкатiв та
карбонатiв [45], якi утворюються в реальних умовах об’єкту внаслi-
док взаємодiї поступаючої води iз бетонними конструкцiями i володi-
ють вираженою лужною реакцiєю. Як показують деякi лабораторнi
спостереження, такого роду розчини дещо прискорюють вилугову-
вання радiонуклiдiв порiвняно з чистою водою, але видимою специ-
фiчною дiєю не володiють. Великий вплив на хiмiчний склад “блоч-
них” вод здiйснюють дезактивуючi та пилопригнiчуючi речовини.

Органiчнi рiдини, добре змочуючi поверхню ЛПВМ (типу одно-
атомних спиртiв), не полегшують механiчне руйнування ЛПВМ. Ра-
зом з тим вони збiльшують пилогенеруючу здатнiсть [4].

Насичення водою ЛПВМ вiдбувається бiльш повiльно порiвняно
з iншими рiдинами [9, 39]. Ця обставина зв’язана з малою гiдрофi-
льнiстю ЛПВМ (краєвий кут змочування Θ ∼= 0.9 − 1.1 рад [4]) i
високою лiофiльнiстю лав по вiдношенню до спиртiв та вуглеводнiв
(Θ < 0.1 рад [4, 9, 39]). Краєвий кут змочування всiх видiв ЛПВМ
вiдрiзняється вiд краєвого кута змочування силiкатних стекол, для
яких типовою є величина Θ ∼= 0.3 рад. Автор [4] зазначає, що остан-
нє свiдчить про велику рiзницю поверхневої енергiї (а, отже, i ряду
механiчних та фiзико-хiмiчних властивостей) для ЛПВМ i силiкат-
них стекол, не дивлячись на достатню схожiсть в елементному та
хiмiчному складах.

Iз ЛПВМ, якi безпосередньо взаємодiють з водними потоками, ви-
миваються радiонуклiди: iзотопи урану 235U, 238U, плутонiю 238Pu,
239,240Pu, америцiю 241Am, цезiю 134,137Cs, стронцiю 90Sr, європiю
154Eu й переносяться в тiй чи iншiй концентрацiї водопотоками у
нижнi примiщення блоку Б, у примiщення 001/3 та через роздiль-
ну стiну у нижнi примiщення 3-го блоку [26]. Причому спiввiдно-
шення плутонiй/уран, 241Am/уран, 154Eu/уран у вiдкладах примi-
щення 001/3 близькi до паливовмiсного, тодi як вмiст iзотопiв цезiю
134,137Cs i стронцiю 90Sr у 4 – 7 разiв перевищує вiдповiднi значення
в “усередненому” паливi. Без кiлькiсних даних про вилуговування
iз ПВМ радiонуклiдiв неможлива розробка науково обгрунтованого
прогнозу мiграцiї радiонуклiдiв в об’єктi “Укриття” та ряду техно-
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логiчних рiшень по його перетворенню та поводженню з радiоак-
тивними вiдходами. Вилуговування iз ПВМ радiонуклiдiв кiлькiсно
можна охарактеризувати швидкiстю переходу з них радiонуклiдiв в
оточуюче рiдке середовище з певної площi поверхнi (або фiксованого
об’єму) ПВМ при заданих зовнiшнiх умовах. Результати дослiджень
хiмiчної стiйкостi рiзних модифiкацiй ПВМ показали [45], що швид-
ше всiх вилуговуються водою та хлоридно-карбонатними розчина-
ми iзотопи цезiю, сурми iз аерозольно-конденсацiйних часток повер-
хневого забруднення конструкцiйних матерiалiв об’єкту “Укриття”.
Бiльш стiйкими по вiдношенню до води та карбонатних розчинiв є
паливо i паливнi частки. Хiмiчна стiйкiсть ЛПВМ за швидкiстю ви-
луговування 90Sr та урану порiвнювана iз стiйкiстю засклованих ви-
сокоактивних вiдходiв на основi борсилiкатного скла (близько 10−4

г/(м2·дiб)). Ряд експериментальних спостережень, проведених в ла-
бораторiї [46], приводить до висновку (див. [4]), що швидкiсть вилу-
говування 137Cs та 90Sr iз опромiненого палива водою складає при-
близно 4 Бк/(м2·с) протягом перших декiлькох дiб; вилуговування
плутонiю в той же перiод – порядку 2.7 МБк/(м2·с). Через 3 мiсяцi
пiсля витримки у водi швидкiсть вилуговування всiх радiонуклiдiв
падає приблизно в 7 разiв, що свiдчить про низьку швидкiсть дифузiї
екологiчно значимих радiонуклiдiв в об’ємi опромiненого палива.

Уран в умовах 4-го блоку утворює розчиннi карбонатнi комплек-
си, переноситься водопотоками на нижнi вiдмiтки блоку i концентру-
ється в донних вiдкладах [45]. Гадолiнiй, який вводиться для виклю-
чення можливостi самопiдтримуючої ланцюгової реакцiї в скупчен-
нях ПВМ, навпаки, утворює нерозчиннi сполуки i осiдає в верхньому
шарi засипки центрального залу. Таким чином, у водi, яка поступає
в скупчення ПВМ на нижнiх вiдмiтках блоку, присутнi компоненти,
що дiляться, i практично вiдсутнi нейтроннi поглиначi, що суттєво
понижує рiвень ядерної безпеки об’єкту “Укриття”. Значна части-
на (до 30%) радiонуклiдiв i елементiв, що дiляться, транспортується
водопотоками всерединi 4-го блоку на колоїдних та ультраколоїд-
них частках. На нижнiх вiдмiтках блоку спостерiгається коагуляцiя
колоїдiв i накопичення висоактивних донних вiдкладiв, збагачених
137Cs, ураном. Спостерiгаюча загальна тенденцiя до збiльшення се-
реднiх концентрацiй iзотопiв цезiю, 90Sr та урану у водах 4-го блоку
дещо стримується процесами переходу радiонуклiдiв iз водної фази в
тверду у виглядi важкорозчинних сполук (типу SrCO3) або шляхом
сорбцiї на природних iонообмiнниках.

Найбiльше впливають на мiграцiю радiонуклiдiв всерединi 4-го
блоку такi фактори як температура, кiлькiсть та iнтенсивнiсть опа-
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дiв (див. [45]). Iнтенсивнi опади у лiтнiй перiод приводять до пони-
ження концентрацiї 90Sr i урану в “блочних” водах за рахунок роз-
ведення. В зимовий перiод кiлькiсть води зменшується i, отже, зрос-
тають концентрацiї радiоактивних та стабiльних компонентiв “блоч-
них” вод.

Наявнiсть у донних вiдкладах примiщення 001/3 об’єкту “Укрит-
тя” ядерно-небезпечних радiонуклiдiв, що дiляться (бiльше 300 г),
вимагає додаткового обгрунтування безпеки заходiв, якi розробля-
ються в рамках проекту перемiщення цих вод у штатну систему
ЧАЕС [47].

Взаємодiя ЛПВМ з водою має ряд нетривiальних особливостей
[4]. При контактi з водою на поверхнi ЛПВМ вже через декiлька дiб
появляються буро-жовтi плями, що мiстять розчиннi солi урану, ти-
пу уранiлiв. Очевидно, певну роль в цьому процесi грає розчинений
у водi кисень, так як в строго контрольованих лабораторних умовах
з використанням свiжої дистильованої води таке явище не спостерi-
гається. Важається, що вода полегшує руйнування ЛПВМ. Так i по-
винно бути для силiкатних стекол [24], однак кiлькiсна оцiнка внес-
ку цього фактора вимагає регулярного i трудомiсткого вимiрювання
ряду фiзико-хiмiчних характеристик, яке до теперiшнього часу не
проводилось. Пiсля взаємодiї поверхнi ЛПВМ з водою збiльшується
їх пилогенруюча здатнiсть.

Переважна частина об’єму доступної пористостi ЛПВМ зайня-
та молекулами води, вбудованими в силiкатнi цикли. Така вода, як
вказується в роботi [4], поводиться при низьких температурах зо-
всiм iнакше, не утворюючи кристалiв льоду i не руйнуючи силiкат-
них циклiв. Це пiдтверджено проведенням багатократного термоцик-
лювання водонасичених ЛПВМ в iнтервалi температур вiд −20 до
+50◦C з одночасною оптичною мiкроскопiєю iснуючих (спецiально
вирощених) мiкротрiщин [40]. В результатi цього експерименту, пiсля
декiлькох сотень циклiв, не було вiдмiчено будь-якого росту трiщин.
Iнша справа, коли при наявностi в скупченнях ПВМ великих пустот
замерзаюча вода може привести до їх розклинення i, таким чином,
до роздiлення скупчень ПВМ на бiльш дрiбнi фрагменти. Це регу-
лярно i вiдбувається в об’єктi “Укриття” та пiдтверджується рядом
вiзуальних спостережень.

За рахунок поступового вилуговування iз ультрамiкропор та мiк-
ропор ЛПВМ цезiю, стронцiю, урану, плутонiю та америцiю їх струк-
тура може зазнавати суттєвих змiн [26]. Збiднення кремнiє-кисневої
матрицi важкими компонентами впливатиме на змiни зв’язкiв мiж
структурними елементами. Автори [26] дотримуються думки про
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можливе розчинення силiкатних зв’зкiв в ЛПВМ в умовах об’єк-
ту “Укриття”. Вони зазначають, що в ультрамiкропорах та мiкро-
порах молекули води перебувають у зв’язаних станах [48], утворю-
ючи водневi сiтки. Взаємодiя молекул води в порах iз поверхнею
кремнiє-кисневих сiток приводить до її гiдролiзу та деполiмеризацiї
i при подальшiй взаємодiї утворюються гiдроксокомплекси. Тобто,
на мiкрорiвнi поверхня пор у ЛПВМ пiд дiєю молекул води руйну-
ється. Отже, як i в iнших склоподiбних композитних середовищах,
пiд впливом води чи водних лужно-карбонатних розчинiв iз pH = 9
– 11 в ЛПВМ внаслiдок фiзико-хiмiчних процесiв гiдролiзу можуть
руйнуватися кремнiє-кисневi зв’язки, тобто в цьому випадку матиме
мiсце розчинення вiдповiдних силiкатних зв’язкiв. Це буде приводи-
ти до змiни механiчних, дiелектричних та магнiтних властивостей
ЛПВМ. При умовi контролю за водопотоками такий фактор мож-
на використовувати як позитивний при вилученнi ЛПВМ iз об’єкту
“Укриття”.

Пошук сорбцiйних матерiалiв для сорбцiї радiонуклiдiв, що ви-
луговуються iз ЛПВМ, за лiтературними даними проведено в [49].
Ефективними сорбентами радiонуклiдiв (зокрема, цезiю, стронцiю,
уранiлу) є силiкати та алюмосилiкати. З метою вибору найефектив-
нiших матерiалiв-сорбентiв для радiонуклiдiв, а також врахування
взаємодiї води i водних розчинiв з ЛПВМ в об’єктi “Укриття”, важ-
ливим є вивчення мiкроскопiчної природи цих взаємодiй i сорбцiйних
процесiв.

Цiкавими є спроби теоретично описати поведiнку урану у водi на
основi конфiгурацiйної моделi [50] та з використанням молекуляр-
ної динамiки [51]. Останнiм часом iнтенсивно проводяться теоретич-
нi дослiдження рiзних комплексiв з ураном, хоча пряме порiвнян-
ня розрахункових i експериментальних результатiв є складним для
розчинiв (повнiстю врахувати розчинник є неможливо в зв’язку з об-
меженiстю комп’ютерних ресурсiв). Комп’ютернi розрахунки дають
змогу врахувати принаймнi вплив найближчого оточення на дослi-
джуваний об’єкт. Як приклад можна навести роботи [52, 53], де до-
слiджувалися процеси гiдратацiї та гiдролiзу уранiлу за допомогою
квантово-хiмiчних розрахункiв. Робота [54] також присвячена дослi-
дженню процесiв гiдролiзу за участю iонiв уранiлу. При цьому вра-
ховувались присутнiсть гiдратної оболонки та можливiсть утворення
полiядерних комплексiв уранiлу у водних розчинах [55]. Статистич-
ний пiдхiд до процесу утворення комплексiв iонiв актинiдiв у вод-
ному розчинi [56] дає змогу дослiдити систему в широкому дiапазо-
нi параметрiв (включаючи температуру) i кiлькiсно описати процес
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переходу вiд однiєї конфiгурацiї комплексу до iншої (перерозподiл
його парцiальних мольних часток). Особливу увагу в [56] звернено
на утворення гiдроксокомплексiв. Виявлено iснування ефекту наси-
чення, що приводить до рiзкої змiни концентрацiї лiгандiв у розчинi.
Вивчається також варiант утворення гiдроксокомплексiв за рахунок
вiдщеплення / приєднання iонiв водню. Конфiгурацiйну модель за-
стосовано й до процесу утворення солей актинiдiв.

Процеси адсорбцiї дослiджувались на рiзних поверхнях (див., на-
приклад, [57–59]). Багато питань на даний момент залишаються не-
з’ясованими. Серед них можна видiлити проблему теоретичного опи-
су (зокрема, на квантово-хiмiчному рiвнi) адсорбцiї молекул води та
радiонуклiдiв на поверхнях i в порах силiкатiв та алюмосилiкатiв.

Поверхневi процеси можуть вiдiгравати суттєву роль серед фак-
торiв, що визначають дiелектричний стан часток ЛПВМ малого роз-
мiру, утворених окислами SiO2, FeO, Fe2O3, CrO2. В атмосферi, наси-
ченiй водяною парою, активно вiдбуваються адсорбцiйнi явища. Ад-
сорбцiя молекул води, яка пов’язана з їх дисоцiацiєю, приводить до
осiдання на поверхнi iонних груп (зокрема, OH−). Результатом цього
є, по-перше, ефективне порушення електронейтральностi (поява по-
верхневого електричного заряду) i, по-друге, виникнення макроско-
пiчних електричних дипольних моментiв внаслiдок осiдання iонних
груп, що мають просторово роздiленi електричнi заряди протилеж-
ного знаку. Поява нескомпенсованого сумарного електричного ди-
польного моменту окремої частки ЛПВМ може бути визначальною
у взаємодiї мiж такими частками i пояснювати факт їх взаємного
вiдштовхування. Величина цього ефекту залежить вiд абсолютних
значень дипольних моментiв часток, що в свою чергу визначається
характером розподiлу адсорбованих iонних груп на поверхнi окре-
мих фрагментiв ЛПВМ. Актуальними є дослiдження взаємодiї мiж
наночастинками (фрагментами ЛПВМ) з осадженими на них дипо-
льними iонними групами у залежностi вiд вiддалi мiж ними та їх
орiєнтацiї при врахуваннi впливу оточуючого середовища (напруже-
нiсть електричного поля, хiмпотенцiал частинок i температура), ана-
лiз ролi форми часток i їх розмiрiв. В даний час, у зв’язку з появою
потужної обчислювальної технiки, активно проводяться квантово-
хiмiчнi розрахунки рiзних явищ, в тому числi вивчаються процеси
утворення наночастинок (див., наприклад, [60]).
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6. Висновки

Проведено аналiз основних факторiв, що визначають стан ПВМ в
об’єктi “Укриття” та впливають на прогноз їх стану в осяжному
майбутньому. Представлений стислий огляд охоплює наступне коло
питань: а) основнi форми iснування ПВМ, їх особливостi, структу-
ра i необхiднiсть врахування в прогнознiй моделi (основнi фактори
ризикiв); б) радiацiйно-стимульованi дефекти i лiквацiйнi процеси,
морфологiя дефектiв, їх структура та концентрацiя; в) процеси ди-
фузiйної природи, пороутворення, структура порогового простору;
г) взаємодiя з повiтряним середовищем i процеси окислення; д) вза-
ємодiя з водними розчинами, вилуговування, вплив води на власти-
востi ЛПВМ.

ПВМ є основним джерелом ядерної i радiоекологiчної небезпеки
об’єкту “Укриття”. Особливе занепокоєння викликають пиловi част-
ки субмiкронних розмiрiв, якi формуються в результатi спонтанного
пилоутворення i є специфiчними з точки зору динамiки поширен-
ня (наприклад, субмiкроннi частки з радiусом R < 100 нм харак-
теризуються великими вiдстанями мiграцiї i тривалими часами до
їх осiдання) та взаємодiї з бiологiчними системами (наприклад, ха-
рактеризуються найбiльшим часом перебування в органiзмi людини
при проникненнi у нього через дихальнi шляхи). Актуальним зали-
шається вивчення властивостей ПВМ, найбiльш вагомих для оцiнки
поточного стану безпеки об’єкту “Укриття” в цiлому i вирiшення май-
бутнiх задач. Важливе значення має пошук дешевих та ефективних
сорбцiйних матерiалiв для вловлювання широкої гами радiонуклiдiв,
що вилуговуються iз ЛПВМ при взаємодiї iз водними розчинами.

Слiд вiдмiтити, що, не зважаючи на велику кiлькiсть проведе-
них дослiджень, механiзми деградацiї ПВМ до теперiшнього часу не
можна вважати твердо встановленими. Не iснує й надiйного науково
обгрунтованого довготривалого прогнозу їх стану. Тому на шляху
перетворення об’єкту “Укриття” в екологiчно безпечну систему важ-
ливими i необхiдними завданнями є: а) проведення цiлеспрямованих
оптимiзованих дослiджень властивостей ПВМ (i властивостей само-
го об’єкту “Укриття”), суттєвих для глибокого розумiння фiзичних
процесiв, що вiдбуваються в них; б) розробка i верифiкацiя окремих
складових прогнозної моделi поведiнки ПВМ, яка включає в себе
кiлькiсний опис основних процесiв деградацiї ПВМ; в) отримання
пргнозних оцiнок та аналiз основних факторiв ризикiв, що визнача-
ють безпеку об’єкту “Укриття”; г) вироблення принципових рекомен-
дацiй щодо монiторингу стану ПВМ i поводження з ними, а також
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щодо вирiшення ряду технологiчних задач.
Данi пiдготовленого огляду лiтератури можуть стати корисними

при дослiдженнi та моделюваннi фiзичних властивостей ПВМ, ство-
реннi науково обгрунтованого прогнозу поведiнки ПВМ.
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