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Аннотация

При переработке отработавшего ядерного топлива образуется существенное количество радиоактивных 
отходов, большая часть из которых подлежит локализации в стеклоподобном компаунде и последующему захороне-
нию в геологических формациях. Одним из основных требований к компаунду отходов является его длительная радиа- 
ционная стойкость под действием излучения от включенных в матрицу радионуклидов. Для подтверждения радиа-
ционной стойкости должна быть определена величина дозы, поглощаемой в объеме матрицы после момента 
остекловывания. В настоящей работе представлены результаты расчетного моделирования набора поглощенной 
дозы в высокоактивных отходах, остеклованных в боросиликатную матрицу, при их долговременном хранении 
и последующем захоронении.
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Abstract

A large amount of radioactive waste is produced during reprocessing of spent nuclear fuel. Most of this radioactive waste is 
subject to vitrification in glass-like compound and to subsequent deep geological disposal. One of the main requirements 
to radioactive waste compound is radiological stability under radiation of nuclides in waste for a long period of time. 
An amount of absorbed dose in compound volume shall be determined in order to justify radiological stability of radioactive 
waste. This article presents the results of absorbed dose calculation in radioactive waste in borsilicate glass matrix during 
long-term storage and subsequent disposal.
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Введение

Технология остекловывания жидких высоко- 
активных радиоактивных отходов (ВАО) исполь-
зуется в ряде стран (Франция, Россия, США, 
Великобритания, Япония и др.) в промышленном 
масштабе уже более 30 лет. Тем не менее исследо-
вания по совершенствованию технологий, включая 
выбор состава матрицы, главным образом боро-
силикатных стекол (БСС), и их долговременной 
устойчивости, с целью подтверждения безопасности 
захоронения в глубоких геологических формациях, 
практически непрерывно продолжаются [1].

Для промышленного применения в России 
матрица БСС впервые разработана и испытана 
на модельных составах для иммобилизации ВАО, 
образующихся по базовой технологии переработки 
отработавшего ядерного топлива (ОЯТ) ВВЭР-1000, 
в Опытном демонстрационном центре по переработ-
ке ОЯТ ФГУП «ГХК» [2]. В результате исследова-
ний показано [3], что основные физико-химические 
характеристики модельных БСС соответствуют нор-
мативным требованиям [4]. Следующий этап иссле-
дований – определение радиационной устойчивости 
к воздействию всех типов излучений в долговре-
менной перспективе (до 104 лет). Приступая к таким 
исследованиям необходимо провести расчеты дозо-
вой нагрузки в интегральном виде и от каждого вида 
излучения в отдельности для остеклованных ВАО, 
с учетом как технологических параметров, так 
и геометрических размеров бидона со стеклом. 
Такие предварительные данные позволяют сформу-
лировать требования к дальнейшим экспериментам 
в лабораторных условиях с применением различных 
вариантов внешнего и внутреннего облучений.

На первом этапе проведены исследова-
ния радиационных характеристик боросиликатного 
стекла, содержащего высокоактивные отходы [5] 
от переработки ОЯТ ВВЭР-1000 при условии пол-
ного поглощения всех типов излучений в стекле. 
Для расчета составов ОЯТ и остеклованных ВАО, 
а также радиационных характеристик применялся 
комплекс TRACT [6]. С целью дополнительной 
кросс-верификации расчетов поглощенной дозы 
в стекле, а также учета реальной геометрии упа-
ковки проведены дополнительные исследования, 
результаты которых приведены ниже.

Характеристики модельного
боросиликатного стекла

По базовой технологии переработки ОЯТ 
ВВЭР-1000 на ОДЦ ГХК планируется остеклован-
ные ВАО размещать в бидоны. Общий вид бидона 
и его размеры представлены на рис. 1. Химический 
состав модельного БСС приведен в табл. 1 [5]. 
Плотность БСС составляет 2,76 г/см3. По базо-
вой технологии бидон заполняется на 85–90 % 
объема, что соответствует примерно 100 л.

[mm]

13
50

∅340

Рис. 1. Общий вид бидона для остеклованных 
высокоактивных радиоактивных отходов

в Опытном демонстрационном центре
по переработке ОЯТ ФГУП «ГХК»
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Состав БСС % масс. кг
SiO2 45,6 126,4
B2O3 14,4 39,9
Al2O3 2,4 6,7
Na2O 13,35 37,0
CaO 2,4 6,7
Fe2O3 0,25 0,7
NiO 0,12 0,3

Cr2O3 0,72 2,0
Li2O 2,8 7,8

MnO2 2,4 6,7
Оксиды ВАО 15,56 42,9

Таблица 1

Состав модельного боросиликатного стекла

Расчет нуклидного состава БСС-20

С целью дополнительной верификации оценок 
составов ОЯТ и проведения всего комплекса расчетов 
в единой среде в данной работе принято решение 
использовать зарубежный код “SCALE” [7], предназ- 
наченный для моделирования ядерно-физических 
процессов.

С помощью модуля “SCALE/Triton” разработана 
3D модель бесконечной ТВС-2М реактора ВВЭР-1000. 
Моделирование выгорания ядерного топлива проводи-
лось при усредненных параметрах по активной зоне:

▪▪ обогащение: 4,67 %;
▪▪ кампания: 3 по 18 мес.;
▪▪ выгорание: 50 МВт сут/кгU.

Коэффициент размножения нейтронов в про-
цессе выгорания принят на уровне k∞ = 1. В резуль-
тате моделирования получен усредненный состав 
ОЯТ от реактора ВВЭР-1000. 

С помощью модуля “SCALE/Origen” модели- 
ровался состав тонны тяжелых атомов в ОЯТ 
после семи лет выдержки (условия переработки). 
Далее, для учета технологических особенностей 
из полученного состава были удалены легколетучие 

элементы, которые в процессах резки и растворе-
ния ОЯТ в азотной кислоте и при остекловывании 
переходят в газовую фазу целиком (H, C, Kr, I, 
Cl, Xe и др.) или частично (Тс, Ru, Сs) [8]. Для 
последних условно принято, что унос с парогазо-
вой фазой составляет 5 % от исходного количества. 
Кроме того, по базовой технологии Zr на 30 % 
выделяется в другой тип радиоактивных отходов. 
Уран и плутоний выделяются с коэффициентами 
недоизвлечения 0,01 % и 0,025 %, соответственно. 
Оставшиеся элементы в форме оксидов полностью 
включаются в состав БСС.

В результате проведенных расчетов из 1 т ОЯТ 
(1,13 т оксидов ОЯТ) получается 62,19 кг оксидов 
ВАО, при этом в бидон (рис. 1), согласно табл. 1, 
помещается 42,95 кг оксидов ВАО. На последней 
операции оксиды ВАО смешиваются с 233,05 кг 
стекломассы (табл. 1). Блок-схема получения соста-
ва БСС с оксидами ВАО приведена на рис. 2.

Нуклидный состав актинидов и продуктов 
деления, вносящих наибольший вклад в актив-
ность, приведен в табл. 2. Суммарная активность 
остеклованных ВАО составляет ~ 1,4·1016 Бк 
в начальный момент времени.

Рис. 2. Блок-схема получения состава БСС-20 с оксидами ВАО

Исходный ОЯТ
ВВЭР-1000

Выгорание: 50 МВт
сут-кгU

Выдержка 7 лет
1 т р/нуклидов ОЯТ

(1,13 т оксидов ОЯТ)

Выделение
100 % H, C, O, Cl, Kr, I,
30 % Zr, 5 % Tc, Ru, Cs Нуклиды ВАО

50,21 кг

Оксиды ВАО
62,19 кг

БСС-20
233,05 кг

Оксиды ВАО
42,95 кг

БСС-20
276,0 кг
100 лВыделение

99,99 % U,
99,975 % Pu
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Анализ радиационных характеристик
остеклованных высокоактивных

радиоактивных отходов

Далее, с помощью модуля “SCALE/Origen” 
выполнены расчеты изменения радионуклидных 
составов и радиационных характеристик БСС-20 
при выдержке до 104 лет. Получены значения 
энерговыделения, энергетические спектры альфа-, 
бета-, гамма- и нейтронного излучения на всем рас-
сматриваемом временном интервале. Изменение 
энерговыделения приведено на рис. 3. Суммарная 
поглощенная доза через 104 лет составляет 
9,18∙109 Гр, от альфа-излучения – 4,84∙109 Гр 
(5,3∙1018 распадов/г стекла), от бета-излучения – 
2,66∙109 Гр, от гамма-излучения – 1,68∙109 Гр.

Рис. 3. Распределения мощности поглощенной
дозы и поглощенной дозы в период времени 104 лет 

Анализируя рис. 3 видно, что примерно 
через 250 лет происходит спад мощности дозы 
от гамма-квантов. На этом временном интервале 
основной вклад в поглощенную дозу вносит 137mBa, 
генерируемый родительским изотопом 137Cs. 137Cs 
является бета-источником с периодом полураспада 
30,17 лет [9]. При распаде образуется метастабиль-
ный 137mBa и бета-частица с энергией 0,512 МэВ. 
137mBa переходит в основное состояние с выделени-
ем гамма-кванта с энергией 0,662 МэВ: 

	 (1)

Нуклид Тип распада Активность, Бк
90Y β 2,36E+15
90Sr β 2,36E+15
93Zr β 2,24E+10
99Tc β 5,23E+11

106Rh β 1,37E+14
106Ru β 1,37E+14

110mAg β 8,05E+10
121Sn β 6,46E+11
125Sb β 5,44E+13

125mTe β 1,33E+13
134Cs β 6,11E+14

137mBa ИП 3,24E+15
137Cs β 3,42E+15
144Pr β 5,97E+13
144Ce β 5,97E+13
147Pm β 8,72E+14
151Sm β 1,12E+13
154Eu β 1,67E+14
155Eu β 5,67E+13

Нуклид Тип распада Активность, Бк
232U α 1,90E+05
235U α 6,99E+04
236U α 1,10E+06
238U α 8,41E+05

236Pu α 1,57E+06
238Pu α 3,85E+10
239Pu α 2,73E+09
240Pu α 5,56E+09
241Pu β 8,73E+11
242Pu α 1,86E+07
237Np α 1,40E+10
239Np β 8,62E+11
241Am α 5,15E+13
242Am β 3.80E+11
243Am α 8,62E+11
242Cm α 3,61E+11
243Cm α 1,02E+12
244Cm α 1,15E+14
245Cm α 2,38E+10

Таблица 2

Расчетный нуклидный состав высокоактивных радиоактивных отходов
модельного боросиликатного стекла
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На рис. 4 приведен спектр и интенсив-
ность гамма-источника в начальный момент 
выдержки остеклованных ВАО и спустя 500 лет, 
когда вклад в мощность дозы от 137mBa уже не явля-
ется определяющим. Дальнейший небольшой вклад 
вносят в основном актиниды.

Рис. 4. Спектр источника гамма-квантов
в остеклованных высокоактивных радиоактивных

отходах в начальный момент времени и через 500 лет

По анализу бета-спектра можно судить, 
что практически все накопление дозы от бета- 
излучения происходит примерно до 250 лет. 
Источники, вносящие наибольший вклад в дозу 
в этот период, – 137Cs, 90Sr, 90Y [9–10]:

	 (2)

	 (3)

На рис. 5 приведен спектр и интенсивность 
бета-источника в начальный момент выдержки 
остеклованных ВАО и спустя 500 лет, когда вклад 
в мощность дозы от 137Cs, 90Sr, 90Y уже не является 
определяющим.

Рис. 5. Спектр источника бета-частиц в остеклованных
высокоактивных радиоактивных отходах в начальный

момент времени и через 500 лет

Анализ полученных спектров альфа-излучения 
показывает, что можно выделить три характерных 
этапа накопления дозы: 

	 1) 0–150 лет, основной вклад в дозу 
обусловлен 244Cm (4); 

	 2) 150–3500 лет, основной вклад в дозу 
обусловлен 241Am (5); 

	 3) 3,5∙103–104 лет, основной вклад в дозу 
обусловлен 243Am, 239Pu, 240Pu (6–8).

	 (4)

	 (5)

	 (6)

	 (7)

	 (8)

На рис. 6 приведен спектр и интенсивность 
источников альфа-излучения в начальные периоды 
обозначенных этапов.
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Рис. 6. Спектр источника альфа-частиц в остеклованных 
высокоактивных радиоактивных отходах в начальный 

момент времени, через 5∙102 и 5∙103 лет 

Вклад от нейтронов в мощность поглощенной 
дозы пренебрежимо мала в связи с тем, что интен-
сивность нейтронного источника от спонтанного 
деления и от (α, n)-реакций на семь порядков мень-
ше источника гамма-квантов [5]. В связи с этим 
нейтронный источник остеклованных ВАО в даль-
нейшем анализе не учитывается.

Модельный расчет поглощенной дозы

Поглощенная доза в условиях полного погло-
щения оценивалась с применением программного 
средства (ПС) “SCALE/Origen”. Для оценки погло-
щенной дозы во времени от каждого вида излучения 
в условиях реальной геометрии применялся транс-
портный код ПС “PHITS” [11], позволяющий моде-
лировать перенос нейтронов, гамма-квантов и дру-
гих частиц в 3D-геометрии.

Трехмерная геометрия БСС задавалась в виде 
цилиндра с размерами, представленными на рис. 1. 
Источники излучений (альфа-, бета- и гамма) зада-
ны равномерно по объему цилиндра. В качестве 
спектра излучения могут использоваться энерге-
тические характеристики, полученные с использо-
ванием “SCALE/Origen”, в групповом разбиении, 
либо характеристики, полученные непосредственно 
в ПС “PHITS” с использованием данных по актив-
ности нуклидов. 

На первом этапе проведен тестовый расчет 
мощности поглощенной дозы в условиях полного 
поглощения излучения в объеме остеклованных 
ВАО ( ). Для этого граница «стекло- 
среда» определена как отражающая. В результате 
в случае использования 47-го группового спектра 
излучения гамма-источника, полученного в ПС 
“SCALE/Origen”, мощность поглощенной дозы 
выходила на 10 % выше, а в случае самостоятельного 

расчета энергетических характеристик в ПС “PHITS” 
от заданных нуклидов мощность поглощенной дозы 
от гамма-излучения совпала со значением, полу-
ченным в ПС “SCALE/Origen” с точностью до 1 %. 
ПС “SCALE/Origen” в своих расчетах так же исполь-
зует дискретный спектр излучения, но на выходе 
можно получить только групповое разбиение. 
Поэтому в дальнейших расчетах в ПС “PHITS” 
использовался спектр излучения источника, рассчи-
танный из активности нуклидов, входящих в состав 
ВАО. Суммарная мощность поглощенной дозы 
ПС “PHITS” так же совпала c ПС “SCALE/Origen” 
с точностью до 1 %.

На втором этапе проведен модельный расчет 
мощности поглощенной дозы в объеме стекла 
с учетом 3D-геометрии и выходом соответствую-
щих частиц за пределы границы «стекло-среда» 
( ). На рис. 7 представлено 
распределение плотности потока гамма-квантов 
в объеме стекла и за его пределами.

Рис. 7. Распределение плотности потока гамма-квантов 
в остеклованных высокоактивных радиоактивных отходах. 

Верхний рисунок – вид сбоку, нижний – вид сверху
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Стоит отметить, что средняя  в началь-
ный момент времени по всему объему бидона рав-
няется 1,23 Гр/с, но ввиду конечных геометричес- 
ких характеристик бидона, поглощение имеет 
неравномерный характер и в центре бидона 
достигает 1,62 Гр/с, тогда как на краю, по радиусу, 
падает до 0,78 Гр/с (рис. 8).

Рис. 8. Распределение  по радиусу бидона
с остеклованными высокоактивными радиоактивными 

отходами в начальный момент времени

Сравнивая среднюю  по бидону 
с мощностью поглощенной дозы в случае полного 
поглощения , получаем, что в модельном рас-
чете гамма-кванты дают вклад от 70 % в первые 
250 лет до 90,5 % через 500 лет и до 81,6 % через 
104 лет (рис. 9). Увеличение доли поглощения 
в процессе выдержки подтверждается смягчением 
спектра гамма-квантов в сторону низких энергий 
(рис. 4). В итоге поглощенная доза от гамма- 
квантов в среднем составляет 70 % от дозы при пол-
ном поглощении, а в центральной области – 91,7 %.

Рис. 9. Разница в мощности поглощенной дозы
в расчетах по ПС “PHITS” в случаях с полным

и модельным поглощением

	 Вследствие ионизации среды от гамма- 
квантов вклад в поглощенную дозу так же вносит 
вторичное бета-излучение, однако этот вклад на два 

порядка меньше, чем вклад от первичного гамма- 
источника, и не учитывается.

Длина пробега бета-частицы в стекле БСС-20 
от основных 137Cs и 90Sr составляет 1 мм, от 90Y с макси- 
мальной энергией бета-частицы 2,2 МэВ – 7 мм. 
Длина пробега бета-частиц рассчитана 
в ПС “Casino” [12]. В связи с тем, что бета- 
частицы имеют небольшую длину пробега, они 
практически полностью поглощаются в объеме 
стекла и не вносят ярко выраженную неравно-
мерность в мощность поглощенной дозы  
в объеме бидона (рис. 10). Был проведен расчет мощ-
ности поглощенной дозы  в условиях реальной 
3D-геометрии и при условии отражающей границы 
«стекло-среда», что эмулирует случай полного 
поглощения, которое происходит в центральной 
области бидона. В центральной области бидона 
происходит максимальное поглощение, в отличие 
от полной модели, ввиду граничных эффектов, когда 
бета-частицы находятся рядом с границей «стекло- 
среда». Согласно расчетам в условиях реальной 
3D-геометрии бета-частицы дают вклад в погло-
щенную дозу на 0,4 % меньше в первые несколько 
сотен лет и 0,06 % в последующие года, когда 
как вклад от мощных бета-излучателей сходит 
на нет. Бета-частицы порождают вторичное гамма- 
излучение, но его вклад на много порядков ниже.

Рис. 10. Распределение плотности потока 
бета- (вверху) и альфа- (внизу) частиц в остеклованных

высокоактивных радиоактивных отходах, вид сверху
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Полное поглощение
(ПС “SCALE/

Origen”)

Полное поглощение
(ПС “PHITS”)

Модельный расчет,
центральная область

(ПС “PHITS”)

Модельный расчет,
среднее по всему объему

(ПС “PHITS”)
Гамма 1,68∙109 1,70∙109 1,56∙109 / 91,7 % 1,19∙109 / 70,0 %

Бета 2,66∙109 2,78∙109 2,78∙109 / 100 % 2,77∙109 / 99,6 %

Альфа 4,84∙109 4,57∙109 4,57∙109 / 100 % 4,57∙109 / 100 %

Сумма 9,18∙109 9,05∙109 8,9∙109 / 98,3 % 8,53∙109 / 94,2 %

Таблица 3

Поглощенная доза за 104 лет, Гр / % от полного поглощения

Длина пробега альфа частицы – 20 мкм при 
энергии 5,8 МэВ (244Cm). Длина пробега альфа- 
частиц была рассчитана в ПС “SRIM” [13]. В связи 
с тем, что альфа-частицы имеют самую малень-
кую длину пробега, они практически полностью 
и равномерно поглощаются в объеме стекла. 
Вылетают лишь те альфа-частицы, которые образо-
вались на границе «стекло-среда» (рис. 10). Альфа-
частицы, вступая в реакцию с легкими элементами, 
вызывают образование нейтронов, ионизируя среду, 
образовывается вторичное гамма- и бета-излучение, 
но их вклад в мощность дозы так же на много 
порядков ниже.

В результате расчета установлено, что бета- 
частицы на 99,6 % поглощаются в объеме остекло-
ванных ВАО, альфа-частицы – на 99,99 %. 

На рис. 11 приведены графики распределения 
средней мощности поглощенной дозы в объеме 
бидона от модельного расчета (ПС “PHITS”) 
и поглощенная доза в период времени 104 лет. 
На рис. 12 приведен график скорости набора 
поглощенной дозы в объеме бидона. В табл. 3 
приведено сравнение поглощенной дозы за 104 лет 
при разных подходах к расчету. Как и в случае пол-
ного поглощения, практически вся поглощенная 
доза от гамма- и бета-излучения набирается за пер-
вые 250 лет. Основной вклад в гамма-излучение 
вносит дочерний изотоп 137Cs – 137mBa. Основной 
вклад в бета-излучение за первые 250 лет вносят 
137Cs, 90Sr, 90Y, далее преобладает вклад от 99Tc 
и 239Np. Доза от альфа-излучения продолжает расти 
на всем рассматриваемом временном интервале. 
В период до 150 лет основной вклад в дозу вносит 
244Cm, от 150 до 3 500 лет – 241Am и от 3 500 до 104 
лет – 243Am, 239Pu, 240Pu.

Из табл. 3 видно, что значения поглощенной 
дозы, полученные разными методами расчета, в слу-
чае полного поглощения имеют достаточно точное 
совпадение, обеспечивая тем самым дополнитель-
ную кросс-верификацию используемым ПС.

Рис. 11. Модельный расчет распределения средней
мощности поглощенной дозы в объеме бидона

и интегральной поглощенной дозы
в период времени 104 лет
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Рис. 12. Модельный расчет скорости набора
поглощенной дозы в объеме бидона

Исходя из вышеуказанных данных, матрица 
остеклованных ВАО должна без существенных 
изменений своих свойств быть стойкой к воздейст-
вию поглощенной дозы с величиной как минимум 
8,9∙109 Гр.

Заключение

Результаты представленного в настоящей рабо-
те анализа показывают, что при долговременном 
хранении и последующем захоронении суммарная 
поглощенная доза для ВАО, остеклованных в боро-
силикатную матрицу, по всем видам излучений 
за период до 104 лет составит существенную величи-
ну – до 9,2∙109 Гр, при этом доза от альфа-излучения 
составит до 4,8∙109 Гр (5,3∙1018 распадов/г стекла), 
бета-излучения – до 2,7∙109 Гр, гамма-излучения – 
до 1,7∙109 Гр. В дальнейшем запланировано под-
тверждение радиационной стойкости матрицы 
ВАО посредством проведения экспериментов, эму-
лирующих ускоренный набор поглощенной дозы 
(в частности, при сквозном облучении протонами 
и включении в состав матрицы высокоактивных 
альфа-излучателей).
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