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1 Preprint1. VstupZa ostanni 5 rokiv bula ppovedena veliqezna kil~kist~ doslid�en~,de�ka qastina rezul~tativ �kih opublikovana [1-10], a bil~xa qa-stina cih rezul~tativ znahodit~s� v arhivnih dokumentah ta zvitah[11-26] i vkazu
 na kardinal~ni zmini v stani lavopodibnih pali-vomistkih masah - �derni� magmi. �derna magma - sklopodibni� kom-pozit, wo utvorivs� iz rozplavu okisiv: SaO, MgO, Al2O3, Fe2O3,ZrO2 , SiO2, N2O, z vkladom do 18% okisu uranu UO2 - ru�nu
t~s�,peretvor��qis~u �derni� pil. Odnimi iz va�livih faktoriv pro-cesiv ru�nuvann� �dernoÝ magmi 
 poni�enn� vcilomu temperaturipalivomistkih materialiv, wo privelo do aktivnoÝ vza
modiÝ vodi z�derno� magmo� [19,16].Qi mo�na bulo b peredbaqiti taki kardinal~ni zmini v stani�dernoÝ magmi? Oqevidno, wo tak! Eksperimental~ni doslid�enn�ta rozrahunki, na osnovi �kih formuvalos~ TO�B [24] stosuvalis~do vivqenn� procesiv na poverhni �dernoÝ magmi. Bezpereqno, do-slid�enn� vnutrixnih procesiv u �derni� magmi qisto tehniqno buline mo�livi za vidsutnosti metodik doslid�en~ ta tehniqnih zasobiv.Odnak postanovka zadaq kompleksu teoretiqnih doslid�en~ fiziko-himiqnih procesiv v seredini �dernoÝ magmi z meto� prognozuvann�zmini ÝÝ stanu z plinom qasu v znaqni� miri mogla b peredbaqiti tivnutrixni procesi, naslidki �kih mi zaraz sposteriga
mo pasivno.Taki doslid�enn� 
 aktual~nimi i v dani� qas, oskil~ki �der-na magma i v cilomu ob'
kt \Ukritt�" 
 nerivnova�no� sistemo� iprognozuvann� u nih procesiv z meto� stabilizaciÝ 
 va�livim.Procesi ru�nuvann� sklopodibnoÝ �dernoÝ magmi 
 skladnimi.Nasampered neobhidno stverditi, wo sklopodibna �derna magma, u�ki� bil� 30%-60% SiO2 za fiziqno� sutt� 
 nerivnova�nim amorf-nim seredoviwem z velikimi qasami relaksaciÝ, a tomu zovnixnifaktori, zokrema, voda mo�ut~ xvidko zminiti taki� stan pali-vomistkih materialiv. We u 1986 roci, koli til~ki sformuvalas~sklopodibna �derna magma, mo�na bulo b stverd�uvati pro ÝÝ po-stupove ru�nuvann� z plinom qasu, oskil~ki u ni� we prohodiliprocesi vimuxenogo radioaktivnogo rozpadu 235U, 239Pu, 241Pu, pro-duktami �kih 
 voden~, inertni gazi: triti�, neon, ksenon, kripton,a tako� cili� r�d ulamkiv - nestabil~nih elementiv, �ki xl�hom vi-promin�vann� ne�troniv perehod�t~ v stabil~ni izotopi i dovgo�i-vuqi (ponad 105 rokiv) radioaktivni elementi. Proces rozpadu �der235U, 239Pu, 241Pu, qi �-, �-�derni peretvorenn�, suprovod�u�t~s�v pevnih ob'
mah znaqnim vidilenn�m energiÝ. Ce privodit~ do in-
ICMP{96{06U 2tensivnih procesiv perenosu energiÝ v seredoviwi, a ot�e neodnorid-noÝ zmini temperaturi. Krim togo, produkti radioaktivnih rozpadiv
 praktiqno neodnoridnimi vkl�qenn�mi u strukturi sklopodibnoÝ�dernoÝ magmi i za teori
� dislokaci� u tverdih tilah [27] mo�ut~privoditi z qasom do znaqnih strukturnih peretvoren~, rekristali-zaciÝ. We bil~x skladnixi procesi pov'�zani z gazovimi produktamirozpadu - vodnem, triti
m, geli
m, neonom, kriptonom i ksenonom. Uzv'�zku z malo� rozqinnist� inertnih gaziv v materialah palivnihelementiv, napriklad UO2, vidil�
t~s� nadlixkovi� gaz i utvor�
gazozapovneni poro�nini. Zarod�enn� ta rist cih poro�nin privo-dit~ do nabuhann� materialu - svelingu. Kil~kist~ gazu, nakopiqeno-go v oprominenomu seredoviwi - sklopodibni� �derni� magmi - mo�ebuti znaqna, wo privodit~ do deformaciÝ ta ru�nuvann� seredovi-wa. Procesi svelingu v znaqni� miri zale�at~ vid bagat~oh odnoqas-no protika�qih procesiv: zmini temperaturi, umov ta intensivnostioprominenn�, vlastivoste� materialiv. V problemi svelingu va�li-vim 
 pitann� mehanizmu rostu gazovih por. Eksperimental~ni do-slid�enn� [4] vkazu�t~ na znaqnu poristist~ sklopodibnoÝ �dernoÝmagmi. Proces zarod�enn� gazovih por prohodit~ vnaslidok difuziÝatomiv gazu do riznih defektiv, triwin, riznih dislokaci�, vodn� dometaliv. Nakopiqu�qis~ u poro�ninah gaz stvor�
 tisk, �ki� vizi-va
 deformaci� strukturi materialu. Gazovi poro�nini za rahunoktemperaturnih fluktuaci� xl�hom makroskopiqnoÝ difuziÝ mo�ut~ob'
dnuvatis~, wo privodit~ do we bil~x masxtabnih deformaci�materialu.Doslid�enn� za 1989-1991 roki pokazali [16,18,20], wo sklo-podibni lavi �dernoÝ magmi v ob'
kti \Ukritt�" vtraqa�t~ svo�micnist~. Oqevidno, ce 
 rezul~tatom nezvorotnih �derno-fiziko-himiqnih procesiv v �derni� magmi, �ki praktiqno nemo�livo sta-bilizuvati. Poni�enn� temperaturi na poverhni lav v seredn~omudo 40�60 0S, utvorenn� velikoÝ kil~kosti triwin, por u �derni�magmi spriqinilis~ do aktivnoÝ vza
modiÝ z ne� vodi, wo potra-pl�
 v \Ukritt�" qerez qisel~ni otvori, wilini u pokrivli i stinah,kondensaciÝ ÝÝ z povitr� na vnutrixnih stinah ob'
ktu ta v procesizroxuvann� �dernogo pilu. Voda pronika
 v triwini, pori v �der-ni� magmi, de vidbuva
t~s� ÝÝ radioliz vnaslidok �-, �-rozpadiv ta
-vipromin�vann�. Produkti radiolizu, molekuli vodi na granici�derna magma - voda vstupa�t~ v skladni procesi gidrataciÝ [28,29]okisiv uranu UO2 , plutoni� PuO2 ta inxih okisliv radioaktivnihelementiv. Prohodit~ aktivno proces vilu�uvann� uranu iz �der-noÝ magmi i xvidkogo �ogo vihodu u vodo�mi, wo znahod�t~s� v se-



3 Preprintredini ob'
ktu \Ukritt�". Eksperimental~ni doslid�enn� [16,19,23]vkazu�t~ na znaqnu zminu z qasom koncentraciÝ uranu u vodo�mah\Ukritt�".Va�livim faktorom znaqnoÝ zmini stanu �dernoÝ magmi za ra-hunok �derno-fiziko-himiqnih peretvoren~ v kontakti z vodo� 
 po-�va �ovtih pl�m na qorni� keramici [2,3]. Vperxe taki �ovti pl�-mi sposterigali v 1990 roci [11]. Zrazki �ovtih novoutvoren~ bu-li obste�eni metodami rastrovoÝ elektronnoÝ spektroskopiÝ, rentge-nofazovim i rentgenospektral~nim analizom. V rezul~tati vdalos~vi�sniti, wo �ovti pl�mi - golkopodibni kristali uranovih mine-raliv z osnovnimi fazami [2,9,16]: epi�ntinit - UO32H2O, studtit -UO316CO31.91H2O, dvi modifikaciÝ - UO44H2O, retzerfordin -UO2CO3 i nenazvani fazi Na4UO2(CO3)3, Na2U02(CO3)22H2O. Usici uranovi minerali ma�t~ odnu du�e va�livu osoblivist~ - dobrerozqin��t~s� u vodi!Pidsumovu�qi ce, neobhidno stverditi, wo v ob'
kti \Ukritt�"vidbuva
t~s� nezvorotni� proces iz zrosta�qo� tendenci
� vihodu�dernogo paliva iz �dernoÝ magmi u vodo�mi v seredini primiwen~ob'
ktu. Ce stanovit~ odin iz faktoriv �dernoÝ nebezpeki ob'
ktu\Ukritt�". Tomu problema vza
modiÝ vodi z fragmentami aktivnoÝzoni reaktora, lavami �dernoÝ magmi ta �dernim pilom sta
 vkra�gostro�, oskil~ki:� voda, vza
modi�qi z �derno� magmo� privodit~ do sutt
vogozbil~xenn� efektivnogo koefici
nta Kef rozmno�enn� ne�-troniv [13,14, 16,19] i �k rezul~tat mo�livogo viniknenn�lokal~nih samopidtrimu�qih �dernih lanc�govih reakci�(S�LR);� voda, xl�hom ÝÝ radiolizu ta skladnih procesiv vilu�uvann�ru�nu
 lavi �dernoÝ magmi, spriqin��qi nekontrol~ovane pe-renesenn� radioaktivnih elementiv vseredini ob'
ktu i za �ogome�ami;� pri ru�nuvanni lav �dernoÝ magmi utvor�
t~s� �derni� pil(z vmistom uranu, plutoni�, americi�) - we odin faktor eko-logiqnoÝ nebezpeki ob'
ktu \Ukritt�";� voda 
 odni
� iz osnovnih priqin priskorenn� procesiv ru�nu-vann� budivel~nih konstrukci� \Ukritt�".V dannomu konteksti neobhidno zvernuti osoblivu uvagu na rezul~-tati zvitiv [12,13]. V [12] buli provedeni komp'�terni qislovi roz-
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ntiv efektivnogo rozmno�enn� ne�troniv dl� si-stemi, wo model�
 skupqenn� fragmentiv aktivnoÝ zoni reaktorav riznih primiwenn�h ob'
ktu \Ukritt�". Rozrahunki pokazali, wodl� skupqen~ fragmentiv v baraban-separatorah z vrahuvann�m ge-terogennosti sturkturi znaqenn� Kef dos�ga
 0,61, na shemi \E" - do0.88, a dl� skupqen~ v central~nomu zali Kef dos�ga
 0.97. U [14]vkazu
t~s�, wo pri l�bih peremiwenn�h konstruktivnih budivel~-nih elementiv ob'
ktu \Ukritt�", �ki mo�ut~ privesti do zminigeometriqnoÝ formi skupqen~ palivomistkih materialiv, na�bil~xunebezpeku nesut~ ti zmiwenn�, kotri mo�ut~ privesti do utvoren-n� �dernoÝ magmi sferiqnoÝ formi. Na�bil~x nebezpeqnim 
 ru�-nuvann� konstrukciÝ shemi \E" i padinn� na skupqenn� fragmentivaktivnoÝ zoni v Central~nomu zali ta ob'
dnann� Ýh z �derno� mag-mo� v primiwenni 305/2. U vipadku zalitt� Ýh vodo� na 0,2 m [12]c� situaci� mo�e privesti do S�LR. Komp'�terni model�vann�provedeni v [12] vkazu�t~ na te, wo zalitt� vodo� �dernoÝ magmi,fragmentiv aktivnoÝ zoni pri zbil~xenni procentnogo vkladu UO2privodit~ do zbil~xenn� Kef rozmno�enn� ne�troniv, dos�ga�qi vCentral~nomu zali do 1.05 { nadkritiqna situaci�.Dl� detal~nogo pozuminn� ppocesiv pu�nuvann� �depnoÝ magmi,vihodu z neÝ upanu u vodu ta Ýh ppognozuvann� va�livo, zokpema,dosliditi ppocesi difuziÝ padionuklidiv v sistemi \�depna magma {voda". Tomu golovno� meto� nastupnoÝ qastini 
 statistiqni� opisppocesiv difuziÝ qastinok v sistemi \�depna magma { voda".2. Neodnopidni pivn�nn� difuziÝ qastinok v si-stemi \�depna magma { voda"Ppocesi vza
modiÝ �depnoÝ magmi z vodo� mi budemo pozgl�dati namodel~ni� dvofazni� sistemi \�depna magma { voda".�depna magma utvorilas~ xl�hom visokotempepatupnogo roz-plavu i postupovogo zastigann� �dernogo paliva zi spolukami bo-ru, z dolom�tom, p�skom, glino�, svincem, kotr� zasipalis~ v reak-tor, wob zniziti temperaturu � ppipiniti aktivni �depni ppocesi.Pozv'�zuvalas~ global~na zadaqa dekoncentpuvann� �depnogo pali-va. V pezul~tatiutvopilos~ sklopodibne neodnopidne tvepde sepedo-viwe u vigl�di lavin, �ke mistit~ cili� p�d visokoaktivnih padio-nuklidiv: U, Pu, Cs, Ce, Am, Cm, Zr, Sb, ta Ýh izotopiv. Za ppocentnimhimiqnim skladom ppob [1-5] mo�na stvepd�uvati, wo �depna magmaza stpuktupo� 
 bagatokomponentnim sklom [30,31], wo hapaktepi-zu
t~s� ionnimi zv'�zkami -Si-O-Si-, -O-Si-O-, -Ca-O-, -Al-O-Al-, i na-



5 Preprintle�it~ do tipu sitalovogo skla: CaO-MgO-FeO-Fe2O3-Al2O3-SiO2.Doslid�enn� zmini ppocentnogo vmistu komponent takogo skla[30] pokazu�t~, wo �kwo u n~omu SiO2 bude bil~xe �k 40%, to ustpuktupi skla spostepigatimet~s� kpistaliqna budova. Slid zauva-�iti, wo sti�kist~ takogo skla zale�it~ vid na�vnosti gpup OH�,oqevidno, u sklopodibni� �depni� magmi taki gpupi 
. Zbil~xenn�vmistu gpup OH� zni�u
 sti�kist~ sklopodibnogo sepedoviwa [30].Vpahovu�qi himiqni� sklad matepialiv zasipann�: dolomit, kapbidbopa, tpinatpi�fosfat, polimepizu�qi pidini, mo�na bulo b ppi-puskati ppo utvopenn� skla tipu al�mofosfatnogo, �ke 
 kandida-tom u matpiqni� matepial dl� padioaktivnih vidhodiv [32] za himiq-nim skladom: NaNO3, CsNO3, SrO, Al2O3, Fe2O3, AlPO4, H3PO4,Na2SO4, NaCl, NiO, Cr2O3, UO2, ZrO2, (NH4)2MoO4. �k pokazaliekspepimental~ni poboti [4], v himiqni� sklad �depnoÝ magmi vho-dit~ do 60% SiO2. Detal~ni� himiqni� analiz na vmist zaliza, nike-l�, cipkoni�, niobi�, ppob upanu, �ki vz�ti z �depnoÝ magmi \slono-voÝ nogi", buv ppovedeni� u pobotah [1,4]. Zokpema, pentgenofazovi�analiz zpazkiv z \slonovoÝ nogi" pokazali na�vnist~ u nih fazi UO2,slidiv minepalu minnesotaita (Fe2:4Mg0:4)(Si3:95Al0:95)(OH)2:72 i dio-psidu CaMg(SiO3)2, a tako� mo�livist~ utvopen~ (UZr)O2, oskil~-ki mol~ne vidnoxenn� upanu do cipkoni� bliz~ke do odinici (0.99-1.2), ta novoutvopenn� - qopnobilit (UZr)SiO4. V poboti [4] podani�scenapi� utvopenn� qopnobil~s~kih sklopodibnih lav, za �kim mak-simal~na tempepatupa v peaktopi pid qas avapiÝ dos�gala do 2800 0C.Ppi analizi sklopodibnih sepedoviw va�livo vstanoviti ppipoduzv'�zkiv mi� osnovnimi �ogo komponentami; u vipadku �depnoÝ mag-mi - ce v osnovnomu oksidi z ionnimi zv'�zkami.Tut neobhidno vidznaqiti, wo pozplavi skloutvop�vanih sistemvidpizn��t~s� vid metaliqnih, sol~ovih tim, wo v ppocesi pepeho-du z tvepdogo stanu v pidki� ne vidbuva
t~s� pozpivu kovalent-nih zv'�zkiv mi� atomami, nappiklad Si-O, Al-O, B-O, P-O, tobtov kompleksah, �ki utvop��t~ kapkas skla. Ppi c~omu pepeva�a�-qa pol~ kovalentnih zv'�zkiv zumovl�
 polimepnu budovu skla, wofopmu
t~s� polivalentnimi padikalami (SiO3)2n�n dl� silikativ,(BO2)(n�1)�n dl� bopativ, (PO3)n�n dl� fosfativ. Kpim c~ogo sklo-podibna stpuktupa, �k vidomo, utvop�
t~s� lixe v tomu vipadku,koli ppi oholod�enni v'�zkist~ pozplavu bude xvidko � nepepepv-no zpostati vid dekil~koh puaz do 1014 i viwe. Taka visoka v'�zkist~skla mo�e buti dos�gnuta lixe v pozplavah, wo mist�t~ pevnu kil~-kist~ okisliv - skloutvop�vaqiv, �kimi 
 okisli, mi� atomami �kihdi�t~ kovalentni zv'�zki.
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 silikatno� matpice� z piznomanit-nimi vkl�qenn�mi za himiqnim skladom [4], vkl�qa�qi oksid upa-nu UO2 do 18%. Mi� vkl�qenn�mi i silikatno� matpice� di�t~v osnovnomu ionni zv'�zki, tomu taki vkl�qenn� mo�na pozgl�da-ti �k ionni klastepi (nappiklad, ion upanilu UO2+2 ) v silikatni�matpici. U zv'�zku z cim �depnu magmu mo�na ppedstaviti �k si-stemu vza
modi�qih ionnih klastepiv z polivalentnimi padikalami(SiO3)2n�n , wo utvop��t~ polimepnu stpuktupu skla.Pidsumovu�qi ce, sistemu \�depna magma { voda" mo�na pped-staviti �k statistiqnu model~ vza
modiÝ ionnih klastepiv z vodnimpozqinom. Oqevidno, wo, fopmul��qi model~, neobhidno postavititaki vimogi, wob vona na�peal~nixe opisuvala fiziko-himiqni ppo-cesi, �ki spostepiga�t~s� v peal~nih vza
modi�h �depnoÝ magmi zvodo� v ob'
kti \Ukpitt�".�ki � osnovni ppocesi neobhidno opisati ppi pozgl�di �depno-fiziko-himiqnih pepetvopen~ v sistemi \�depna magma - voda"? Donih nale�it~ cila nizka ppoblem; odnimi z nih 
:1. Ppocesi difuziÝ ionnih klastepiv z vmistom padioaktivnihelementiv qi okpemih ioniv u silikatni� matpici z vpahuvan-n�m kulonivs~kogo, dipol~nogo, ta pezonansnogo hapaktepivvza
modiÝ;2. Ppocesi difuziÝ ioniv padioaktivnih elementiv z povephni�depnoÝ magmi u vodu. Doslid�enn� hapaktepu vza
modiÝ vodiz �depno� magmo� z vpahuvann�m �k ppocesiv padiolizu vna-slidok �-, �-pozpadiv ta 
-vippomin�vann�, tak i himiqnih pe-akci�.Na hapaktep difuziÝ padioaktivnih elementiv (v ionni� fopmi)iz silikatnoÝ matpici u vodu budut~ vplivati �k ppocesi pepenosuioniv qi ionnih klastepiv v sami� matpici, tak i ppocesi padiolizuvodi ta himiqni peakciÝ, �ki ppohod�t~ u ni�. Oqevidno, wo osnov-ni ppocesi, �ki ppizvod�t~ do difuziÝ iz silikatnoÝ matpici u vodu,vidbuva�t~s� nasampeped u ppipovephnevomu xapi sistemi \�depnamagma - voda". Na nih osoblivi� vpliv ma
 padioliz vodi, zokpe-ma, ppodukti padiolizu: �k padikali, osoblivo ioni vodn� H+ i ioniOH�, tak i molekul�pni ppodukti: H2O ! e�aq, H+aq, OH�aq, HO2, H2,H2O2; indeks \aq" oznaqa
, wo ioni 
 gidpatovani. U znaqni� mipi danippodukti padiolizu aktivno pu�nu�t~ silikatnu matpic�, zbil~xu-�qi �movipnist~ vihodu z neÝ padioaktivnih elementiv v ionni� fopmiu vodu.



7 PreprintDl� opisu ppocesiv difuziÝ qastinok iz �depnoÝ magmi u vodu mippedstavimo �depnu magmu �k model~ klastepiv M soptiv po Na qa-stinok ko�nogo soptu, wo sklada�t~s� z X� zap�d�enih silovihcentpiv (u ko�nomu z �kih znahodit~s� zap�d eza�) i vza
modi�t~mi� sobo� ta z molekulami vodi. Pidsistemu \voda" z dielektpiq-no� stalo� "v budemo pozgl�dati �k sukupnist~ molekul vodi H2Ota ionnih padikaliv, zokpema, ioniv vodn� H+ ta gpupi OH� i budemopoznaqati �k qastinki soptu s, wo sklada�t~s� iz X� - zap�d�e-nih silovih centpiv v ob'
mi V2. Oqevidno, wo u vodnomu pozqinimo�ut~ znahoditis~ inxi ioni abo molekul�pni kompleksi, �ki bu-dut~ vza
modi�ti z qastinkami �depnoÝ magmi. Na pevnomu etapi do-slid�en~ voni mo�ut~ buti vpahovani. Zmina gustini zap�d�enihsilovih centpiv, �kimi mi budemo oznaqati padioaktivni elemen-ti (nappiklad, v ionni� fopmi UO2+2 , PuO2+2 ta inxi) v silikatni�matpici mo�e buti opisana uzagal~nenimi pivn�nn�mi difuziÝ dl�dvofaznoÝ sistemi \�depna magma { voda". Podibni pivn�nn� buliotpimani v naxih pobotah [33, 34]. U vipadku slabonepivnova�nihppocesiv difuziÝ dana sistema pivn�n~ dl� dvofaznoÝ sistemi \�dep-na magma { voda" matime vigl�d:a) dl� fazi \�depna magma", ob'
m V1:@@tn�a1 (r1; t) = (2.1)�X�;b ZV1 dr01 tZ�1 dt0 e"(t0�t) @@r1D�a;�b11 (r1; r01; t; t0) @@r01 �n�b1 (r01; t0)�X�;b ZV2 dr02 tZ�1 dt0 e"(t0�t) @@r1D�a;�b12 (r1; r02; t; t0) @@r02 �n�b2 (r02; t0)�Xs ZV2 dr02 tZ�1 dt0 e"(t0�t) @@r1D�a;�s12 (r1; r02; t; t0) @@r02 �n�s2 (r02; t0);b) dl� fazi \voda", ob'
m V2:@@tn�s2 (r2; t) = (2.2)�X�;b ZV1 dr01 tZ�1 dt0 e"(t0�t) @@r2D�s;�b21 (r2; r01; t; t0) @@r01 �n�b1 (r01; t0)
ICMP{96{06U 8�X�;b ZV2 dr02 tZ�1 dt0 e"(t0�t) @@r2D�s;�b22 (r2; r02; t; t0) @@r02 �n�b2 (r02; t0)�Xs0 ZV2 dr02 tZ�1 dt0 e"(t0�t) @@r2D�s;�s022 (r2; r02; t; t0) @@r02 �n�s02 (r02; t0);i @@tn�a2 (r2; t) = (2.3)�X�;b ZV1 dr01 tZ�1 dt0 e"(t0�t) @@r2D�a;�b21 (r2; r01; t; t0) @@r01 �n�b1 (r01; t0)�X�;b ZV2 dr02 tZ�1 dt0 e"(t0�t) @@r2D�a;�b22 (r2; r02; t; t0) @@r02 �n�b2 (r02; t0)�Xs ZV2 dr02 tZ�1 dt0 e"(t0�t) @@r2D�a;�s22 (r2; r02; t; t0) @@r02 �n�s2 (r02; t0);" ! +0 pisl� tepmodinamiqnogo gpaniqnogo pepehodu. U fopmulah(2.1)-(2.3)�n�a� (r�; t) = h�^n�a� (r�)it; (2.4)�^n�a� (r�) = ^n�a� (r�)� h^n�a� (r�)i0; (2.5)^n�a� (r�) = NaXj=1 �(r�j � r�): (2.6)(2.6) { gustina zap�d�enih silovih centpiv qastinok soptu a u fazi� = 1; 2; h: : :it - zasepednenn� z povno� nepivnova�no� funkci
�pozpodilu qastinok vsi
Ý sistemi, a h: : :i0 - zasepednenn� z povno�pivnova�no� funkci
� pozpodilu �0. Mikposkopiqnu gustinu qislaqastinok dl� padioaktivnih elementiv zpuqno oznaqiti nastupnimqinom:^n�a� (r�) = NaXj=1 �(r�j � r�)(1� ��a) ; (2.7)de ��a=�at - bezpozmipna posti�na spontannogo pozpadu �dpa, abo �-, �-pozpadu dl� izotopiv k�pi�, plutoni�, amepici�. Oqevidno, wo



9 Preprintppocesi zahoplenn� ne�tponiv padioaktivnimi elementami (upanom,plutoni
m, amepici
m, k�pi
m) ta vimuxenogo podilu �dep u taki�sposib ne mo�na vpahuvati, oskil~ki konstanti cih ppocesiv u znaq-ni� mipi zale�at~ vid funkciÝ pozpodilu ne�tponiv ta Ýh potokiv.Danippoblemi potpebu�t~ detal~nixogo pozgl�du, �ki� ppovedemo v na-stupnih pobotah. Vidpovidno^n�s� (r�) = NsXl=1 �(r�l � r�) (2.8)- mikposkopiqna gustina qisla molekul vodi, a tako� mo�livihioniv (H+, OH�) ta padikaliv.D�a;�b�f (r� ; r0f ; t; t0) =X
;c Xf 0 ZVf0 dr00f 0 h(1� PM )^J�a� (r�)��T (t; t0)(1� PM )^J
cf 0 (r00f 0)i0� ~F�1(r00; r0)�
c;�bf 0f (2.9)- uzagal~neni koefici
nti difuziÝ zap�d�enih silovih centpiv,zokpema D�a;�b11 - v �depni� magmi, D�a;�b12 - opisu
 difuzi� z �depnoÝmagmi u vodu; D�a;�b22 - u vodi, de^J�a� (r) = NaXj=1 p�j �(r�j � r�) (2.10)
 gustino� impul~su zap�d�enih silovih centpiv u vidpovidni� fazi�, PMA =X�;a�X�;bf ZV� dr� ZVf dr0f hA^n�a� (r�)i0� ~F�1(r; r0)��a;�b�f ^n�bf (r0f )(2:11)- ppoekci�ni� opepatop Mopi, T0(t) = expf(1� PM )iLN tg - opepatopevol�ciÝ v qasi, iLN - opepatopLiuvil�, wo vidpovida
 gamil~tonianusistemiH =Xa Na;XaX�j (p�j )22ma + 12Xa;b X�;�Xi;j �ab(r��ij ) +Xs NsXi=1 p2i2ms (2:12)+12Xs;s0 Xi;l �ss0(ril) +Xa Na;XaX�;j Xs NsXl=1 �as(r�jl) + Na;XaXa;�;j '(1)a (z�j );
ICMP{96{06U 10de �ab(r��ij ) - potencial vza
modiÝ mi� zap�d�enimi silovimi cen-tpami, �as(r�jl) - potencial vza
modiÝ mi� zap�d�enimi silovimicentpami i molekulami vodi (qi ionami H+, OH�, abo padikala-mi HO2, H2O2, H2), '(1)a (z�j )� potencial povephni pozpodilu dvohfaz \�depna magma { voda". FunkciÝ ( ~F�1(r; r0))�a;�b�f 
 elementamimatpici ~F�1(r; r0); obepnenoÝ do matpici ~F (r; r0), elementami �koÝ 
papni pivnova�ni funkciÝ pozpodilu zap�d�enih silovih centpiv:F�a;�b�f (r; r0) = h^n�a� (r) ^n�bf (r0)i0: (2.13)Vidpovidno u pivn�nn�h (2.1)-(2.3) D�s;�b21 , D�s;�b22 , D�a;�s12 
 koe-fici
ntami vza
mnoÝ difuziÝ zap�d�enih silovih centpiv �depnoÝmagmi i molekul vodi, ioniv H+, OH� i padikaliv H2, H2O2, HO2.V pidsistemi \voda" va�livim 
 doslid�enn� koefici
ntiv vza
mnoÝdifuziÝ zap�d�enih silovih centpiv (UO2+2 , PuO2+2 ta inxih ioniv)i molekul vodi, ioniv H+, OH� ta padikaliv D�a;�b22 , D�a;�s22 , �ki vho-d�t~ u vidpovidni konstanti himiqnih peakci�. Ce va�livo z toq-ki zopu doslid�enn� gidpataciÝ ioniv UO2+2 ; PuO2+2 ppi Ýh vihodiz �depnoÝ magmi u vodu, oskil~ki ppi zpostanni koncentpaci� upa-nu ta plutoni� u vodi (a ce vidbuva
t~s� [16]), upanil ta plutonilutvop��t~ polimepni stpuktupi. Z toqki zopu dinamiki povedin-ka takih polimepnih utvopen~ ppi podal~xomu zbil~xenni koncen-tpaciÝ upanu tp plutoni� nevidoma. Taku infopmaci� mo�na otpi-mati iz pivn�n~ (2.1)-(2.3), pozpahovu�qi uzagal~neni koefici
ntidifuziÝ (2.3) dl� sistemi \�depna magma { voda", vpahovu�qi spe-cifiku vza
modiÝ sepedoviwa z vodnimi pozqinami. Va�livim mo-mentom ppi doslid�enni ta qislovih pozpahunkah koefici
ntiv di-fuziÝ D�a;�b�f ; D�a;�s�f u pidsistemi \voda" 
 vpahuvann� ÝÝ padiolizuvnaslidok �-, �-pozpadiv ta 
-vippomin�vann�.Dali ppovedemo pozpahunok koefici
ntiv difuziÝ dl� ioniv vi-kopistovu�qi gausove nabli�enn�. Dl� sppowenn� zapisu indeksi�, �, �ki viznaqa�t~ silovi centpi u qastinkah, opustimo. Todi,vpahovu�qi simetpi� zadaqi, Dab mo�na ppedstaviti:Dab(z�; z0f ; t; t0) = �ab0 (z�; z0f ) exp8<:��ab2 (z�; z0f )2! (t� t0)29=; ; (2.14)�ab2 (z� ; z0f ) = �ab2 (z�; z0f )�ab0 (z�; z0f ) ; (2.15)



11 Preprintde �ab0 (z�; z0f ), �ab2 (z�; z0f ) - nul~ovi� ta dpugi� momenti funkci� Dab.�ab0 (z� ; z0f ) = 2Xf 0=1Xc ZVf0 dz00f 0 h(1� P0)^Ja(z�)(1� P0)^Jc(z00f 0)i0�� ~F�1(z00; z0)�cb�f = 1maKBTfa� (z)� ~F�1(z; z0)�ab�f ; (2:16)�ab2 (z�; z0f ) = 2Xf 0=1Xc ZVf0 dz00f 0 h(1� P0)^Ja(z�) [(1� P0)iLN ]2�(1� P0)^Jc(z00f 0)i0 � ~F�1(z00; z0)�cbf 0f : (2:17)P0 - ppoekci�ni� opepatop Mopi, �ki� di
 na dinamiqni zminni:P0A = hAi0 +Xab Z dz�dz0f hA^na(z�)i0 � ~F�1(z; z0)�ab�f ^nb(z0f ) ;iLN - opepatop Liuvil� dl� sistemi qastinok, �ka pozgl�da
t~s�.Stosovno pepxoÝ fazi model~noÝ sistemi (� = f momenti �ab0 zapi-su�t~s� nastupnim qinom:�aa0 = 1ma KBT fa(z)� ~F�1(z; z0)�aa; (2.18)�ab0 = 1ma KBT fa(z)� ~F�1(z; z0)�ab; (2.19)�ba0 = 1mb KBT f b(z)� ~F�1(z; z0)�ba; (2.20)�bb0 = 1mb KBT f b(z)� ~F�1(z; z0)�bb; (2.21)a momenti �ab2 ma�t~ vigl�d:�aa2 =ZV dz00 �hJa(z)iLN iLNJa(z00)i0+hiLNJa(z)P0iLNJ+(z00)i0�� ~F�1(z00;z0)�aa;�ab2 =ZV dz00 �hJa(z)iLN iLNJb(z00)i0+hiLNJa(z)P0iLNJb(z00)i0�� ~F�1(z00;z0)�ab;�ba2 =ZV dz00 �hJb(z)iLN iLNJa(z00)i0+hiLNJb(z)P0iLNJa(z00)i0�� ~F�1(z00;z0)�ba;
ICMP{96{06U 12�bb2 =ZV dz00 �hJb(z)iLN iLNJb(z00)i0+hiLNJb(z)P0iLNJb(z00)i0�� ~F�1(z00;z0)�bb:Oqevidno, zadaqa zvelas~ do pozpahunku unapnih funkci� pozpodilufa(z) ta veliqin F ab(z; z0), �ki 
 zasepednenimi po povephni �depnoÝmagmi S binapnimi funkci�mi:F ab(z; z0) = ZS ZS dsds0 F ab(r; r0):Bezpepeqno,wo na osnovi sistemi pivn�n~ difuziÝ (2.1)-(2.3) mo�-na ppomodel�vati ppocesi vihodu upanu iz �depnoÝ magmi u vodu i�ogo povedinki v ni�. Odnak ce bude teopetiqna ocinka. Tomu va�li-vo zdi�sniti pp�mi� ekspepiment na ob'
kti \Ukpitt�" z doslid�en-n� ppocesiv difuziÝ palivomistkih lav, �ki vza
modi�t~ bezposeped-n~o z vodo�. Taki ekspepimental~ni pezul~tati buli b dobpimi po-qatkovimi danimi dl� sistemi pivn�n~ difuziÝ (2.1)-(2.3) ppi po-dal~xomu ppognozuvanni nezvopotnih �depno-fiziko-himiqnih �viwv sistemi \�depna magma { voda".V nastupni� qastini mi pozgl�nemo nabli�eni� pozpahunokunapnih funkci� pozpodilu dl� sistemi \vodni� pozqin padioak-tivnih elementiv { sklopodibne sepedoviwe".3. Strukturn� funkc�Ý rozpod�lu �on�v dl� dvo-faznoÝ sistemi \vodni� rozqin rad�oaktivnihelement�v { sklopodibne sepedoviwe"Rozrahunok unarnih, parnih ta viwih funkc�� rozpod�lu �on�v � mo-lekul v bagatofaznih sistemah 
 odn�
� �z skladnih problem suqas-noÝ statistiqnoÝ r�vnova�noÝ mehan�ki. Odin z potu�nih metod�vr�vnova�noÝ statistiqnoÝ teor�Ý { metod kolektivnih zm�nnih [35]{ dav mo�liv�st~ �z rozrahunku statistiqnoÝ sumi posl�dovno vi-znaqiti [36,37] unarn� ta parn� funkc�Ý rozpod�lu �on�v ta molekuldl� dvofaznoÝ prostorovo-neodnor�dnoÝ sistemi u vigl�d� grupovihrozklad�v qerez ekranovan� potenc�ali.U dan�� robot� dl� �k�snih oc�nok mi rozgl�nemo sprowenu mo-del~ \vodni� rozqin { sklopodibne sepedoviwe", �ka mo�e buti do-sl�d�ena r�znimi metodami.Budemo vva�ati, wo u vod� rad�oaktivn� elementi znahod�t~s�u nevelikih k�l~kost�h. V c�� model� �oni rad�oaktivnih element�v(UO2+2 , Cs+, Sr2+) rozgl�da�t~s� �k zar�d�en� tverd� sferi, sumar-ni� zar�d �kih skompensovani� zg�dno z umovo� elektrone�tral~-



13 Preprintnost� negativnimiOH�-grupami u kontinual~nomu seredoviw� z d�e-lektriqno� pronikn�st� " = 81 (voda).Rad�oaktivn� vodni rozqini v ob'
kti \Ukpitt�" zdeb�l~xogo zna-hod�t~s� v kontakt� z �depno� magmo�, betonom, glino� ta pizni-mi konstpukci�nimi matepialami. Dl� prognozuvann� proces�v pu�-nuvann� ta dosl�d�enn� difuz�Ý rad�oaktivnih qastinok neobh�dnoznati strukturu rozqinu b�l� cih sepedoviw. C� zadaqa zvodit~-s� do rozgl�du opisanoÝ viwe model� rozqinu b�l� tverdoÝ st�nki,�ka, �k � rozqinnik, 
 kontinual~nim seredoviwem z d�elektriq-no� pronikn�st� " = 1� 15 (sklopodibne sepedoviwe, glina, beton).Pri takomu p�dhod� na unarn� funkc�Ý rozpod�lu qin�t~ vpliv �kefekti strukturnogo vpor�dkuvann�, zumovlen� vlasnimi rozm�ra-mi ta na�vn�st� poverhn�, tak � efekti elektrostatiqnih v�dobra-�en~, �k� na bliz~kih v�ddal�h osoblivo �ntensivn�.Prote posl�dov-nt Ýh vrahuvann� 
 dosit~ skladno� zadaqe�. Dl� c~ogo bulo viko-ristano perxe r�vn�nn� lanc��ka BBGK�, modif�kovane dl� opisuzar�d�v-v�dobra�en~. Ostann� vva�a�t~s� f�ktivnimi zar�d�eni-mi qastinkami v seredoviw� st�nki (sklopodibne sepedoviwe, beton,glina, ob'
m V 0) z zar�dami "p�"s"p+"s Zie i pozmipami �i, de Zie i �i -zar�di � rozm�ri �on�v u rozqin� (ob'
m V ). Zastosuvavxi metod,vikladeni� v [38], mi otrimali take r�vn�nn�:dfa(z1)dz1 + dUa1 (z1)dz1 fa(z1) (3.1)+Xc �c ZV dr2c @@z1 (Uachs (r12) + UacC (r12))Fac(z1a; z2c; r2c)+Xc �0c ZV 0 dr02c @@z1Uacim(r012)F 0ac(z1a; z02c; r02c) = 0;de fa(z1), Ua1 (z1) - unarna funkc�� rozpod�lu � potenc�al vza
mod�Ý�ona sortu a z� st�nko�; Fac, Uachs , UacC , Uacim - b�narna funkc�� roz-pod�lu dl� qastinok sort�v a, c, a tako� potenc�ali tverdih sfer,kulon�vs~koÝ vza
mod�Ý m�� �onami ta m�� �onami � zobra�enn�miv�dpov�dno; �c, �0c - gustina �on�v sortu c ta Ýhn�h zobra�en~. Leg-ko baqiti, wo drugi� �ntegral~ni� dodanok r�vnopravno vrahovu
vpliv zobra�en~. Odnak pri nevelikih koncentrac��h �ntegral~-n� dodanki mal� (parna korel�c�� neznaqna) � rozpod�l �on�v b�l�poverhn� viznaqa
t~s� potenc�alom Ua1 (z1), �ki� doc�l~no vibrati�k ekranovani� potenc�al. Dl� toqkovih qastinok b�l� tverdoÝ po-verhn� problema znahod�enn� ekranovanogo potenc�alu rozv'�zanastrogo anal�tiqno [49,50]. U vipadku �on-�onnoÝ vza
mod�Ý rezul~tat
ICMP{96{06U 14nastupni�:g(r1; r2) = �Z1Z2e2"p (e��r12r12 + "p � "s"p + "s e��r012r012 ) ; (3.2)de r12 - v�ddal~ m�� �onami, r012 - m�� perxim �onom ta zobra�enn�m2-go �ona. Oqevidno, wo potenc�al sklada
t~s� z ob'
mnoÝ qastini,zale�noÝ v�d r12, � poverhnevoÝ. Zadaqa znahod�enn� ob'
mnogo ekra-novanogo potenc�alu dl� dov�l~noÝ k�l~kost� �on�v r�znih rozm�r�v� valentnost� pozv'�zana u [39]. Mi skoristalis� �ogo rezul~tatomdl� nevelikih koncentrac�� z ogl�du na te, wo potenc�al neodnor�d-noÝ sistemi vira�a
t~s� qerez ob'
mn�, �k ce vidno z (3.2). Ot�eUa1 (z1) = "p � "s"p + "s (Za1 e)2"p 12z �2�� �2 expf�2�(2z � �a)g; z > �a=2;(3:3)de 2�- novi� rad�us ekranuvann�, �ki� viznaqa
t~s� z nastupnoÝsistemi r�vn�n~:4�2 = e2"p Xa �aX2a ; Xa = Za � �2 �2a1� �Pm1 + ��a ;Pm = Xa �a�aZa1 + ��a1 + �2(1� �)Xa �a�3a1 + ��a ; � = �6Xa �a�3a; �a = Na=V;de a numeru
 pad�oaktivn� �oni, vkl�qa�qi sort negativno zar�d�e-nih OH�-grup, gustina �kih vibira
t~s� zg�dno umovi zagal~noÝelektrone�tral~nost� sistemiXa �aZ2a = 0: (3.4)Tod� rozv'�zok (3.1) z umovo� fa(1)=1 bude:fa(z) = exp(�Ua1 (z)): (3.5)Na pisunkah 1, 2, 3 navedeno unarn� funkc�Ý dl� �on�v UO2+2 , Cs+,Sr2+, rozrahovan� za formulo� (3.5) dl� r�znih koncentrac��. Ba-qimo, wo ppi malih koncentpaci�h padioaktivnih elementiv vplivstinki znaqni� navit~ na velikih viddal�h, v to� qas �k ppi bil~-xih koncentpaci�h zavd�ki ukpanuvann� sistema xvidxe nabuva
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mnih vlastivoste�. Kpim togo, u vipadku malih koncentpaci�povedinka ioniv viznaqa
t~s� lixe Ýhnimi valentnost�mi { kpividl� dvovalentnih upanilu � stponci� spivpada�t~ i vidpizn��t~-s� vid odnovalentnogo cezi�. Ppi viwih koncentpaci�h sutt
vimista�t~ pozmipi ioniv { upanil i stponci� nabuva�t~ individual~nihpis pozpodilu na me�i \vodni� rozqin { sklopodibne sepedoviwe".

0.0 100.0 200.0 z, �A0.00.5
1.0 f(z)

� �44 42 UO2+2 { 1 mg/lCz+ { 10 mg/lSr2+ { 10 mg/l

Ris. 1: FunkciÝ pozpodilu padioaktivnih qastinok bil� me�i\sklopodibne sepedoviwe { �depna magma". LiniÝ pozna-qeni: � dl� UO2+2 , 4 dl� Cz+, 2 dl� Sr2+.

V nastupnih pobotah mi ppovedemo pozpahunki koefici
ntiv di-fuziÝ v sistemi \vodni� rozqin rad�oaktivnih element�v { sklo-podibne sepedoviwe", vikopistovu�qi model~ni pozpahunki unapnihfunkci� pozpodilu.
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0.0 10.0 20.0 30.0 z, �A0.00.5
1.0 f(z)

� �444
4 42 2 UO2+2 { 0.1 mg/lCz+ { 1 mg/lSr2+ { 1 mg/l

Ris. 2: Te � same, wo � na pisunku 1, ale dl� inxih koncen-tpaci�.
0.0 5.0 10.0 z, �A0.00.5

1.0 f(z)
� � �4 4 4 4 4 4
2 2 2 UO2+2 { 10 mg/lCz+ { 100 mg/lSr2+ { 50 mg/l

Ris. 3: Te � same, wo � na pisunku 1, ale dl� inxih koncen-tpaci�.L�teratura[1] Borovo� A.A., Galkin B.�. i dr. Novoobrazovannye produkty vza-imode�stvi� topliva s konstrukcionnymi materialami 4-go blokaQernobyl~sko� A�S. // Radiohimi�, 1990, No 6, c. 103-113; 1991,No 4, c. 177-196.



17 Preprint[2] Anderson E.B., Burakov B.E., Pazuhin �.M. Vtoriqnye izmenenietoplivoder�awih mass (TSM) 4-go bloka Qernobyl~sko� A�S. //Radiohimi�, 1992, No 5, c. 135-138.[3] Anderson E.B., Borovo� A.A., Burakov B.E., Krinicyn A.P., Pa-zuhin �.M., Qeqerov K.P. Tehnogennye produkty vzaimode�stvi��dernogo topliva i konstrukcionnyh materialov, obrazovavxies�v rezul~tate avarii na Qernobyl~sko� A�S. // Radiohimi�, 1992,No 5, c. 144-155.[4] Pazuhin �.M. Lavoobraznye toplivosoder�awie massy 4-go blo-ka Qernobyl~sko� A�S: Topografi�, fiziko-himiqeskie svo�stva,scenari� obrazovani�. // Radiohimi�, 1994, tom 34, No 2, c. 97-142.[5] Abalin S.S., Bar'�htar V.G., B
l�
v S.T., Borovo� O.O. ta inx. Za-bezpeqenn� ekologiqnoÝ bezpeqnosti ob'
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