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ПЕРЕЛІК УМОВНИХ ОЗНАЧЕНЬ, СИМВОЛІВ, ОДИНИЦЬ ТА СКОРОЧЕНЬ

АЗ            -
активна зона.
КБПЦ      -     контур багатократної примусової циркуляції (рос. - КМПЦ)
ББ            -
басейн-барботер
НВК        -
нижні водяні коммунікації
ЛПВМ (ЛПММ) - лавоподібні паливомісткі матеріали

ПГС         -
піщано-гравійна суміш

БС         -
барабан-сепаратор

ПЦР         -
пароцирконієва реакція

СУЗ          -
система управління та захисту

ССП         -      скорочені стрижні-поглиначі

сх. “Е”     -       верхня плита біологічного захисту (“Елена”)

сх. “Л” -
водяний бак бокового біологічного захисту (“Леонід”)         

сх. ОР       -
нижня опорна металоконструкція реактора (основа реактора)

сх. “С”       -
опорна хрестовина реактора (“Семен”)

РП             -    реакторний простір

КЖ            -    боковий сталевий кожух реакторного простору

ТВЗ           -
тепловиділяюча збірка
твел        -
тепловиділяючий елемент
ПГЧ          -
паливні гарячі частинки

ТК             -
технологічний канал
ПВМ        -
паливовмісні маси

ТУЕ         -
трансуранові елементи

ЦЗ            -
центральный (реакторний) зал
СЛР         -     самопідтримувана ланцюгова реакція

МК           -     критичність на миттєвих нейтронах

ВВКМ     -     вуглець-вуглець композитний матеріал

ВУМ-1     -     вакуумна плавильна установка

PIGE        -     Proton Induced Gamma-ray Emission
PIXE        -     Proton Induced X-ray Emission
Вступ

Після Чорнобильської аварії Україна опинилася в епіцентрі ядерного зараження, з важким та небезпечним спадком у вигляді залишків зруйнованого реактора,   локалізованих в об’єкті “Укриття”. Його стан викликає глибоку стурбованість світового  співтовариства і є предметом постійної уваги з боку уряду України. Поки питання безпеки 4-го блоку ЧАЕС не знято з порядку денного, під сумнівом буде знаходитися майбутнє розвитку ядерної енергетики в цілому світі. Поки цього не зроблено, Чорнобильська аварія залишиться символом безсилля ядерної промисловості, її нездатності ефективно долати ймовірні негативні наслідки своєї діяльності. Саме тому Чорнобильська аварія “належить” всьому людству – і саме цьому сьогодні не зникає інтерес та зацікавлення до остаточного подолання її наслідків.

Через 17 років після свого “народження” аварія на 4-му блоці Чорнобильської АЕС 26 квітня 1986 року вражає уважного дослідника не стільки своїми радіоекологічними або радіологічними масштабами – навпаки, може тільки здивувати та щаслива “обережність” з якою слід викиду оминув найближчі населені пункти – 50-тисячну Прип”ять та навколишні села [1]. 

Насправді вражаючим є різноманіття механізмів і особливостей перебігу аварійного процесу що призвели до повного знищення активної зони, руйнування реакторної будівлі, викиду в навколишнє середовище величезної кількості радіоактивних продуктів поділу ядерного палива. Характер руйнувань не викликає сумнівів у потужності руйнівних механізмів, які діяли впродовж аварії. Миттєва критичність, пароцирконієва реакція з утворенням водню та гримучої суміші – це ті механізми вивільнення потенціальної ядерної та хімічної енергії, які призвели до величезних руйнувань. В той же час, коли вперше вдалося дістатися до ймовірного “епіцентру” вибуху – шахти реактора, несподіваним було виявлення непошкоджених конструкцій, таких як схема “Л” (бак бокового біологічного захисту), а також іншіх суперечливих ознак, які погано вписувалися у прийняті гіпотези і припущення.  

Дослідження, які було проведено на блоці в 1987-1992 роках дозволили виявити місця розташування основних скупчень ЛПВМ, виконати характеризацію їх физико-хімічних властивостей, і створити несуперечливий сценарій утворення ЛПВМ [17]. Було виконано величезний обсяг робіт з пробовідбору ЛПВМ і експериментального вивчення їх характеристик. В той же час, проблема визначеня режимів протікання аварії та формування ЛПВМ залишилася на рівні гіпотез і припущень. 

Брак експериментального підтвердження багатьох гіпотетичних припущень не дозволяє або значно ускладнює виконання комплексної характеризації паливних залишків, що знаходяться в приміщеннях зруйнованого 4-го енергоблока ЧАЕС.
Основна мета цієї роботи – експериментальним шляхом визначити параметри і особливості процесів утворення ЛПВМ, знайти експериментальне підтвердження або уточнення основних положень сценарію, запропонованого МНТЦ “Укриття” в 1994 році, а також виконати оцінку факторів, що визначають стан ядерної та радіаційної безпеки й потенційний екологічний вплив ЛПВМ, зокрема, таких що впливають на руйнування ЛПВМ.

Для досягнення цієї мети було поставлено наступні завдання:

· провести аналіз літературних даних за результатами сучасних наукових досліджень щодо предмету досліджень;

· створити умови, обладнання та пристрої для створення імітаторів паливних матеріалів які, з одного боку, за своїми основними фізико-хімічними характеристиками максимально наближені до реальних ЛПВМ 4-го блока, а з   іншого - дають змогу проведення аналітичних досліджень в умовах, максимально наближених до нормальних лабораторних;

· провести серію експериментів з плавлення вихідних компонентів та утворення аналогів ЛПВМ з використанням різних температурних режимів та складу шихти;

· виконати аналіз характеристик отриманих імітаторів та кореляцію з режимами їх утворення; провести порівняльний аналіз зразків змодельованих ЛПВМ з їх реальними аналогами та визначити температурні режими утворення ЛПВМ у реальних умовах активної фази аварії на ЧАЕС;

· виконати аналіз можливості руйнуваня ЛПВМ унаслідок дії внутрішнього самоопромінення від розпаду складових альфа-випромінювачів та визначити роль цього механізму у порівнянні з іншими факторами, що впливають на деградацію та руйнування ЛПВМ;

· провести систематизацію та уточнення термінології та методології інтерпретації порядку та послідовності аварійного процесу на 4-му блоці ЧАЕС.

Актуальність теми. Станом на грудень 2002 р. у світі експлуатувалося  понад 450 ядерних реакторів, встановлена потужність яких перевищувала  350000 МВт (е) або 1000000 МВт (т). Крім цього, у світі діє понад 300 дослідницьких реакторів, теплова потужність яких близько 4000МВт. Кумулятивний експлуатаційний ресурс зазначених ядерних установок сягає 10000 реакторо-років. Ці показники характеризують масштаби потенційної енергії, зосередженої в активних зонах ядерних установок, а також відповідний запас накопичених високоактивних радіоактивних продуктів поділу ядерного палива, тобто основні фактори, що визначають потенціал аварійних наслідків гіпотетичних аварій в ядерній промисловості світу. 

За масштабами наслідків та комплексними організаційно-технічними причинами виникненя, Чорнобильска аварія є першою та на сьогоднішній день поки ще єдиною в світі гіпотетичною аварією на комерційній ядерній енергетичній установці. 

Аварія на 4-му блоці Чорнобильської АЕС продемонструвала, що:
· можуть існувати механізми виникнення аварії, що непередбачені проектом  установки; 

· ці механізми можуть бути цілком ймовірними;

· масштаби цих аварій, при певних умовах, можуть відповідати рівню потенціальної енергії, зосередженої в ядерному паливі, та кількості радіонуклідів, накопичених в активній зоні та першому контурі реактора;

· реальні масштаби радіоактивного викиду внаслідок гіпотетичної аварії знаходяться у сильній залежності від конструкції реактора та енергоблоку і в набагато меншій мірі - від протиаварійних заходів, що застосовуються для локалізації гіпотетичної аварії;

· розробка ефективних засобів потребує уважного вивченя механізмів розвитку аварії на 4 блоці, насамперед, умов, обставин і параметрів формування, поширення та стабілізації коріуму (ЛПВМ);

Вивчення причин її виникнення, усіх механізмів та обставин, що визначили напрямки та масштаби розвитку аварійної ситуації, є першочерговим завданням, спрямованим на запобігання повторенню подібних аварій на інших ядерних установках, локалізації та мінімізації наслідків можливих запроектних аварій.

Наукова новизна роботи. У роботі вперше:
1) проведено систематизацію етапів розвитку аварійного процесу та визначення домінуючих аварійних механізмів, “відповідальних” за кожний етап. Показано, що високопотенційні механізми, такі як неконтроьований розгін на миттєвих нейтронах, маючи локальний характер, “відповідали” за початкове руйнування активної зони реактора й “агломератизацію” матеріалів активної зони та конструкційних матеріалів, тобто за підготовку на підлозі першого квадранту приміщення 305/2 вихідної шихти, з якої формувалися ЛПВМ. Пароцирконієва реакція з наступним вибухом водню “відповідала” за руйнування центрального залу та будівельних конструкцій реакторного корпусу. Підтверджено, що формування (“варка”) ЛПВМ відбувалося в результаті середньотемпературного “доменного” процесу в приміщенні 305/2. Продемонстровано, що високотемпературні процеси (вище 2000 0С) не брали участі у формуванні ЛПВМ;

2) експериментально визначено реальні параметри й умови утворення ЛПВМ після аварії на 4-му блоці об’єкту “Укриття” та фактори, що впливали на формування їх різних характеристик; 

3) розроблено та реалізовано методику та експериментальну оснастку, що дає змогу здійснювати моделювання процесів взаємодії розплавленого ядерного палива з конструкційними матеріалами реактора РБМК в діапазоні температур (800 – 2600) (С;

4) визначено температурні діапазони формування ЛПВМ із заданими властивостями залежно від якісного та кількісного співвідношення компонентів вихідної шихти;

5) встановлено, що в присутності вуглецю температура плавлення систем Zr - UO2 та  ZrO2 - UO2 знижується на 200 – 250 (С;

6) експериментально встановлено температурні режими утворення паливовмісної кераміки: температурний інтервал утворення кераміки в атмосфері повітря знаходиться в межах 1400 – 1550 (С і співпадає з температурою її утворення у вакуумі при використанні шихти з серпентинітом; максимальна температура в атмосфері повітря, при якій ще зберігається кераміка в тиглі, лежить у межах 1600 – 1650 (С;

7) показано, що процес формування ЛПВМ у вакуумі з використанням окису магнію у вихідній шихті проходить при температурах 1500 – 1650 (С. Заміна окису магнію на серпентиніт знижує температуру формування кераміки до 1400 – 1550 (С;

8) вивчено вплив вмісту діоксиду урану у вихідній шихті на колір кераміки, що утворюється  при температурі  ( 1550 (С в атмосфері повітря. Встановлено, що колір кераміки при вказаних умовах її отримання визначається вмістом діоксиду урану. Порогове значення концентрації діоксиду урану у вихідній шихті, яким визначається перехід кольору кераміки, що утворюється, від світло-сірого до світло-коричневого, знаходиться в інтервалі концентрацій 5 – 9 % мас;

9) встановлено, що гранулометричний склад вихідної шихти та швидкість охолодження розплаву суттєво не впливають на структуру кераміки;

10) встановлено вплив швидкості охолодження на характер блиску поверхні кераміки (блискуча або матова кераміка);

11) виконано оцінку факторів, що визначають потенційний екологічний вплив ЛПВМ, зокрема впливають на руйнування ЛПВМ. Проведений детальний аналіз можливості руйнуваня ЛПВМ унаслідок дії внутрішнього самоопромінення від розпаду альфа-випромінювачів, що складають ЛПВМ, дав змогу зробити  висновок про те, що в майбутньому, яке охоплює й значно перевищує ймовірні терміни існування об’єкта “Уриття” (до 104 років), не буде суттєво перевищено нижню межу поглинутої дози від альфа-частинок, з якої починаються суттєві зміни властивостей силікатної матриці ЛПВМ 4-го блока. 

12) продемонстровано, що отримані раніше у деяких дослідженнях дані щодо підвищеного вмісту 235U у зразках грунту з ближньої зони довкола ЧАЕС не мають жодного відношення до паливного завантаження 4-го блоку ЧАЕС.

Достовірність отриманих результатів. Достовірність отриманих результатів забезпечувалася шляхом використання апробованих підходів, стандартних методик, атестованих приладів, еталонів, тощо. 

Практичне значення отриманих результатів. Практичне значення отриманих результатів полягає  у можливості їх використання при проведенні аналізу безпеки ядерних енергоблоків у частині  уточнення механізмів протікання запроектних аварій з розплавленням активної зони реактора та врахування при проектуванні реакторних відділень і підготовці планів аварійних заходів для діючих АЕС. Особливе практичне значення результатів роботи полягає в можливості їх використання  під час комплексної характеризації паливних матеріалів зруйнованого 4-го блока ЧАЕС у складі робіт з переведення об’єкта “Укриття” в екологічно безпечний стан, та поводження з високоактивними відходами, що утворюватимуться під час виконання робіт. Результати роботи продемонстрували практичну можливість та безсумнівні переваги запропонованого підходу з точки зору економії дозовитрат та коштів для вивчення досить широкого кола параметрів і властивостей реальних ЛПВМ, відновлення картини розвитку аварії на ЧАЕС, а також прогнозування поведінки коріуму та паливного розплаву у випадку потенційних запроектних та гіпотетичних аварій на ядерних установках. 

Особистий внесок автора. Дисертація надає емпіричне підтвердження параметрів та режимів формування лавоподібних паливовмісних мас. Поставлена мета вимагала проведення експериментів та дослідів, проведених за ініціативою та під керівництвом автора із залученням колег та партнерів по виконанню спільних робіт. Автор брав особисту участь в усіх етапах роботи, включи планування та проведення експериментів, аналіз та інтерпретацію результатів. Безпосередня участь автора полягала у детальній постановці завдання, визначенні складу компонентів для імітації ЛПВМ, розробці схеми та методології проведеня дослідів, проектуванні спеціальних елементів обладнання та оснастки, виконанні розрахунків та аналізу результатів. Визначення детального складу вихідних компонентів для утворення ЛПВМ, пошук режимів і характеристик для проведення експериментів з плавлення проводилися спільно з науковим керівником, доктором технічних наук Е.М.Пазухіним. 
Автор висловлює свою щиру  вдячність усім, хто співпрацював з ним на різних етапах досліджень, і чия участь відображена у вигляді співавторства в опублікованих роботах.

Апробація результатів дисертації. Матеріали дисертації доповідалися та обговорювалися на 14-й Міжнародній  конференції з фізики радіаційних явищ та радіаційному матеріалознавству (Алушта - Харків, 2000 р.),  17-му Міжнародному  семінарі по прискорювачах заряджених частинок (Алушта, 2001р.), 5-й щорічній науково-практичній конференції Міжнародного Чорнобильського центру  “У XXI століття з безпечними ядерними технологіями” (Славутич, 2001р.), 15-й Міжнародній конференції з фізики радіаційних явищ та радіаційного матеріалознавства (Алушта, 2002). 

Публікації. По темі дисертації опубліковано 12 друкованих робіт, у тому числі – 4 публікації у професійних вітчизняних та іноземних виданнях.

Структура й обсяг дисертації. Дисертацію викладено на 130 сторінках друкованого тексту. Вона складається із вступу, літературного огляду, трьох розділів власних досліджень та їх аналізу, висновків та ілюстрацій до відповідних розділів. Робота ілюстрована 60 рисунками та 17 таблицями. Список використаної літератури складає 120 джерел: 95 вітчизняних та 25 іноземних.

висновки

1. Розроблено конструкцию, виготовлено вузли і оснащення високотемпературних графітових печей, що дозволяють проводити експерименти в інтервалі температур (800 - 3000) оС.

2. Розроблено конструкцію, виготовлено пристрій і проведено експерименти з вивчення взаємодії розплавлених тугоплавких материалів активної зони реактора з «холодними» матеріалами біологічного захисту реактора. Показано, що взаємодія силікатних систем (пісок, бетон) з розплавом Zr - UO2 і ZrO2 - UO2 призводить до утворення коричневої або чорної пористої склоподібної кераміки.

3. Встановлено вплив вуглецевого середовища на зниження температури плавления систем Zr - UO2 и ZrO2 - UO2. Шляхом експерименту показано, що в присутності вуглецю температура плавлення вказаних систем знижується на 200 – 250 оС.

4. Експериментально показано, що процесс формування ЛПВМ у вакуумі з використанням оксиду магнію в шихті вихідних матеріалів відбувається в диапазоні температур 1500 – 1650 оС. Заміна оксиду магнія на серпентиніт знижує температуру формування кераміки до (1400 - 1550) оС.

5. Встановлено, що температурний інтервал утворення кераміки в атмосфері повітря лежить у межах (1400 - 1550) оС і співпадає з температурою її утворення у вакуумі при використанні шихти з серпентинітом; максимальна температура в атмосфері повітря,  за якої в тиглі ще зберігається кераміка, занходиться у межах (1600 – 1650) оС. 

6.  Вивчено вплив вмісту диоксиду урану у вихідній шихті на характер кольору кераміки, що утворюється при температурі ~ 1550 оС в атмосфері повітря. Встановлено, що колір керамики визначається вмістом у ній диоксіду урану. За результатами аналізу визначено порогове значення концентрації диоксіду урану, що визначає зміну кольору кераміки від світло-сірого до світло-коричневого, яке лежить в інтервалі концентрацій (4,99 - 9,66) % мас. 

7. Виявлено, що швидкість охолодження розплаву впливає на характер блиску поверхні кераміки: при швидкості охолодження 100 о/хв отримано кераміку з блискучою поверхнею. При зниженні швидкості охолодження до 0,5 о/хв  отримувана кераміка мала матову поверхню, незалежно від її коліру та внутрішньої структури. 

8. Встановлено, що гранулометричний склад вихідної шихти (принаймні в досліджуваному інтервалі розмірів), а також швидкість охолодження розплаву, не мають суттєвого впливу на структуру отриманої кераміки. 

9. Підтверджено, що головними джерелами тепла в процесі утворення ЛПВМ були енергія радіоактивного розпаду продуктів поділу урану та плутонію, а також енергія згоряння (окислення) графіту кладки активної зони реактора. Продемонстровано, що більш високопотенційні механізми енерговиділення (некерований розгон на миттєвих нейтронах та пароцирконієва реакція) не брали безпосередньої участі в процесах формування ЛПВМ, натомість внесли основний вклад у підготовку умов та параметрів (“агломератизація” шихти) для “доменного процесу”, в результаті якого відбувалося формування (“варка”) ЛПВМ у першому квадранті приміщення 305/2.

10. Металографичний  аналіз зразків кераміки виявив, що склад одерджаних  матеріалів значною мірою залежить від температури відпалу й співвідношення вихідних компонентів у шихті.

11. Виконано оцінку факторів, що визначають потенційний екологічний вплив ЛПВМ, зокрема, впливають на їх руйнування. Проведений детальний аналіз можливості руйнування ЛПВМ внаслідок дії внутрішнього самоопромінення від розпаду альфа-випромінювачів, що складають ЛПВМ дозволив зробити  висновок про те, що в майбутньому, яке охоплює й значно перевищує ймовірні терміни існування об’єкта “Укриття” (до 104 років) нижню межу поглиненої дози від альфа-частинок, з якої починаються суттєві змінени властивостей силікатної матриці ЛПВМ 4-го блока, перевищено не буде. Таким чином, деградація та руйнування ЛПВМ в “Укритті”, що спостерігаються сьогодні, обумовлені напевне іншими причинами (головним чином кліматичного та ерозійного характеру).

12. Показано, що отримані раніше у деяких дослідженнях дані щодо підвищеного вмісту 235U у зразках грунту з ближньої зони довкола ЧАЕС, не мають жодного відношення до паливного завантаження реактора 4-го блока Чорнобильської АЕС.

Автор висловлює свою щиру вдячність усім, хто співпрацював з ним на різних етапах досліджень, і чию участь відображено у вигляді співавторства в опублікованих роботах.

Виконанню роботи сприяли та у різний час приймали участь співробітники         ННЦ ХФТІ В.І.Лапшин, І.М.Карнаухов, О.М.Толстолуцький, А.П.Данілов, В.В.Брик, А.В.Гончаров, Е.П.Шевякова, а також співробітник МНТЦ "Укриття" В.Краснов. 

Автор з приємністю відмічає особливу роль В.С.Красноруцького та його колег у сприянні і допомозі у виконанні найбільш відповідальної частини роботи з виготовлення спеціальної оснастки  і проведення експериментів з моделювання ЛПВМ, і висловлює їм свою сердечну подяку.

Важко переоцінити унікальну творчу атмосферу і натхнення, які утворилися і підтримувалися впродовж усієї роботи над дисертацією завдяки послідовним зусиллям і чуйному відношенню з боку наукового керівника роботи Е.М.Пазухіна, якому автор засвідчує свою найглибшу пошану і вдячність.

Непересічний внесок у роботу над дослідженням активної стадії аварії зробили творчі дискусії з директором-координатором Чорнобильського центру В.М.Глигало, якому автор вдячний за терпіння, увагу, слушні зауваження та поради. Велику допомогу авторові в оформленні матеріалів дисертації надали працівники Чорнобильського центру П.В.Водолазький та Н.Корецька.

Особливо теплу подяку автор висловлює Г.П.Руді, чий практичний досвід металурга-доменщика і досконале знання теорії доменного процесу надали безцінну допомогу в усвідомленні та формулюванні особливостей механізму взаємодії та плавлення компонентів активної зони в підректорному приміщені 4-го блоку ЧАЕС.
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