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Повысить эффективность использования энер-
гии, потенциально содержащейся в  добываемом 
уране, можно за счет переработки ОЯТ и рецикли-
рования делящихся материалов. Кроме того, пере-
работка позволяет уменьшить нарастающие объемы 
накопленного ОЯТ, затраты на хранение которого 
непрерывно увеличиваются.

Рециклированный Pu можно использовать в сме-
шанном оксидном U–Pu (MOКС) топливе совместно 
с природным, обогащенным или обедненным U. В ре-
акторах на быстрых нейтронах обычно используют 
смесь с массовым содержанием Pu от 15 до 30%, в ре-
акторах на тепловых нейтронах — с массовым содержа-
нием Pu 4–8% [1]. Для реакторной установки многоце-
левого быстрого исследовательского реактора (МБИР), 
создаваемого на площадке НИИАР, предусматривается 
концепция твэла с сердечником из виброуплотненного 
полидисперсного гранулята U–Pu оксидного топлива 
с массовым содержанием Pu, равным 38–39% [2, 3].

Основными методами получения исходных про-
дуктов для производства МОКС-топлива являются: 
механическое смешивание и совместный размол по-
рошков PuO2 и UO2[4], совместное соосаждение из ни-
тратных растворов-реэкстрактов урана и плутония, где 
в качестве осадителя используют гидроксид аммония, 

карбонаты и бикарбонаты [1], и пироэлектрохимиче-
ский процесс получения гранулированного смешан-
ного диоксида (твердого раствора) с последующей ви-
броупаковкой в оболочке твэлов и др. [5]. Смешивание 
позволяет получить механическую смесь диоксидов U 
и Pu, однако этот метод имеет один существенный не-
достаток: при растворении такого топлива в азотной 
кислоте после облучения большая часть плутония труд-
норастворима. Совместное соосаждение урана и плу-
тония, где в качестве осадителя используют карбонаты 
или бикарбонаты, дает возможность получать порошки, 
обладающие хорошей текучестью, что позволяет прес-
совать их без предварительной подготовки (без грану-
ляции) [1]. Форма частиц в виде кристаллов приводит 
к образованию относительно небольшого количества 
пыли. Растворимость такого топлива в азотной кислоте 
очень высока и составляет 99.6–99.9% [6].

Существует еще один перспективный метод по-
лучения оксидов актинидов  — прямая СВЧ-де-
нитрация азотнокислых растворов-реэкстрактов. 
В работах [7–11] описан процесс СВЧ-денитрации 
растворов состава U–Ce(Th) (последние имитиру-
ют плутоний), позволяющий получать в одну ста-
дию смесь оксидов актинидов, в том числе и их твер-
дые растворы. Однако получаемый продукт требует 
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проведения измельчения и дополнительного допро-
каливания порошка в восстановительной атмосфере 
для получения диоксидов [12].

Предварительное осаждение карбонатом аммо-
ния позволяет не только проводить дополнительную 
глубокую очистку регенерируемого Pu, но и полу-
чать после СВЧ-обработки порошки со стабильны-
ми физико-механическими свойствами, не требую-
щие дополнительного прокаливания и измельчения 
[11]. Кроме того, при массовом содержании Pu свы-
ше 30% образование однофазного твердого раство-
ра затруднено [1]. При изготовлении таблеточного 
МОКС-топлива очень важно равномерное распре-
деление U и Pu, чего в технологии добиваются ме-
ханическим смешиванием порошков в смесителях 
различной конструкции, зачастую совмещая с раз-
молом, так как измельчение способствует лучшему 
распределению плутония в таблетке [13].

В настоящей работе изучена и подтверждена воз-
можность получения гомогенного твердого раствора со-
става (U, Pu)O2 в лабораторной СВЧ-установке из ура-
нил-плутонилкарбоната аммония, полученного соосаж-
дением урана и плутония из их нитратного раствора.

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ ЧАСТЬ

Приготовление смешанного  
(NH4)4[(U,Pu)O2(CO3)3]

Для проведения исследований были приго-
товлены два раствора UO2(NO3)2 концентраци-
ей 108 г/л и объемом 46 мл, к каждому из которых 
добавили раствор PuO2(NO3)2 до соотношения U 
к Pu 62 : 38 мас%. Для окисления Pu(IV) до Pu(VI) 
растворы упаривали до влажных солей, вносили 
100 мл 15 М HNO3 двумя порциями, каждый раз вы-
держивая плав в течение 2 ч. Затем охлаждали плав 
до комнатной температуры, добавляли 200 мл 4 М 
(NH4)2CO3 и получали осадок уранил-плутонилтри-
карбоната аммония. Систему выдерживали в тече-
ние 2 ч для созревания осадка. Осадок отделяли от 
маточного раствора фильтрованием (фильтр «синяя 
лента»), высушивали на фильтре и отбирали пробу 
порошка (NH4)4[(U, Pu)O2(CO3)3] для рентгеногра-
фического фазового анализа. Полученный осадок 
разделяли на две части для проведения эксперимен-
тов в воздушной и восстановительной средах.

Получение порошка оксида актинидов в  воздушной 
и восстановительной средах

Эксперименты проводили в  восстановитель-
ной и воздушной средах. Порошок (NH4)4[(U, Pu)
O2(CO3)3] массой 3  г помещали в  реакционный 
двуслойный тигель, состоящий из внутреннего ста-
кана из нержавеющей стали и внешнего — из кар-
бида кремния. Внутренний стакан закрывали крыш-
кой, снабженной патрубками ввода и отвода газов. 

Реакционный тигель размещали в  рабочем про-
странстве лабораторной СВЧ-установки (рис. 1), со-
стоящей из бытовой микроволновой печи TOSHIBA 
MW2-MM24PF (BK) мощностью излучения магне-
трона 800 Вт и частотой 2.45 ГГц, оснащенной труб-
ками подвода аргоно-водородной (5%) смеси в ре-
акционную зону тигля и отвода реакционных газов 
(с холодильником и системой сбора конденсата).

Для получения (U, Pu)O2 в восстановительной 
среде внутренний объем тигля, расположенного 
внутри СВЧ-установки, продувают до начала экспе-
римента (30 мин) и во время его проведения арго-
но-водородной (5%) смесью с расходом 150–300 л/ч. 
При проведении эксперимента в воздушной атмос-
фере внутренний объем тигля продувают потоком 
воздуха в течение всего эксперимента. В обеих сре-
дах обработку порошка проводили на мощности 
800 Вт в течение 1.5 ч. Для определения температуры 
во время проведения эксперимента кратковременно 
отключали магнетрон и проводили измерение между 
двумя тиглями термопарой хромель–алюмель. Тем-
пература процесса составила 600 ± 15 C. Получен-
ный в ходе экспериментов порошок анализировали 
методами рентгенофазового анализа и сканирующей 
электронной микроскопии.

Рентгенофазовый анализ проводили методом фото-
графической регистрации на установке УРС‑2.0 (медное 
излучение с никелевым фильтром) с использованием 
рентгеновской камеры РКУ‑114М. Интерпретацию фа-
зового состава проводили на основе баз данных JCPDS 
и PDF‑2, а также комплекса программ RENTGEN.

Порошок, полученный в воздушной среде, был 
исследован методами сканирующей электронной 
микроскопии (SEM) и электронно-зондового ми-
кроанализа (EPMA). На подготовленных шлифах 
изучали микроструктуру материала и распределение 
химических элементов. Для получения электрон-
но-микроскопических изображений и карт распре-
деления элементов использовали ускоряющее на-
пряжение 30 кВ, глубина области генерации харак-
теристического рентгеновского излучения и диаметр 
анализируемой области при этом составили около 
2 мкм. Изображения получали в основном с помо-
щью отраженных электронов, так как они позво-
ляют выделить фазовый контраст, а также меньше 

Трубка подвода газовой
среды

Баллон Ar + 5%H2

Тигель SiC Нержавеющий тигель Барботер

Трубка отвода газообразных
продуктов реакции

Рис. 1. Лабораторная СВЧ-установка.
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искажают изображения при работе с образцами ма-
лой электропроводности. На изображениях в отра-
женных электронах фазы с меньшим средним атом-
ным номером выглядят темнее.

Для получения карт распределения элементов ис-
пользовали Mα-линию урана и Kα-линию кислорода. 
Для анализа плутония использовали соответствую-
щие Lα-линии, применялся при этом как спектрометр 
волновой дисперсии, так и спектрометр энергетиче-
ской дисперсии. На картах распределения элементов 
более светлым участкам соответствует большее значе-
ние массовой доли химического элемента.

Количественные данные в каждой точке исследо-
вания нормировались на 100% из-за плохой электро-
проводимости образца.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ

На рентгенограмме исходного порошка уранил-плу-
тонилтрикарбоната аммония (рис.  2) присутствуют 
рефлексы доминирующей фазы со структурой, близ-
кой к моноклинному (NH4)4UO2(CO3)3. Рефлексы по-
лученной фазы смещены в  сторону меньших углов 
относительно рефлексов банковских значений для 
(NH4)4UO2(CO3)3, следовательно, можно предположить, 
что основная фаза порошка — смешанный уранил-плу-
тонилтрикарбонат аммония. Предположения сделаны 
в отсутствие дифракционных данных для уранил-плуто-
нилтрикарбоната аммония. К сожалению, имеющиеся 
у авторов базы данных не позволяют однозначно трак-
товать состав полученных соединений.

Рентгенограмма порошка, полученного в воздуш-
ной атмосфере (рис. 3) в установке СВЧ-конверсии, 
показывает четко просматривающуюся флюорито-
подобную кубическую фазу, по положению рефлек-
сов совпадающую с PuO2. Также на рентгенограм-
ме присутствуют слабые рефлексы дополнительной 
фазы, предположительно относящиеся к ортором-
бическому U3O8. Возможно, в  точке проведения 
исследования интенсивность октаоксида триурана 
на фоне диоксида плутония мала и U3O8 выступает 
в виде дополнительной фазы. Для определения рав-
номерности распределения будет проведена скани-
рующая электронная микроскопия.

Порошок, полученный в восстановительной ат-
мосфере, представляет собой твердый кубический 
раствор (U1–хPuх)O2 (рис.  4) с  параметром решет-
ки a = 5.427 ± 0.005 Å. Если принять О/(U+Pu) = 2, 
то параметр решетки, согласно закону Вегарда [14], 
соответствует составу (U0.4Pu0.6)O2. Соотношение 
урана и плутония может отклоняться от заданного 
в эксперименте в связи с тем, что принятое допу-
щение О/(U+Pu) = 2 может быть неверным и не-
обходимо дополнительно определить кислородный 
коэффициент соединения, чтобы точно определить 
состав твердого раствора. Также можно принять до-
пущение, что полученный порошок представляет 
собой множество твердых растворов с различным 

содержанием плутония и для проведения РФА была 
отобрана проба именно с полученным составом. Па-
раметр решетки UO2 а = 5.4702 Å и PuO2 а = 5.3978 Å.

Морфологию и распределение частиц определя-
ли только для порошка, полученного в воздушной 
среде, так как однозначно не удалось методом рент-
генофазового анализа подтвердить равномерность 
распределения U и Pu.

Для определения морфологии и микрострукту-
ры порошка, полученного в воздушной атмосфере, 
был подготовлен образец (рис. 5). Фрагменты образ-
ца (темного цвета) были пропитаны клеем (область 
подзарядки) и залиты сплавом Вуда (светло-серого 
цвета) в металлографической обойме. Практически 
все фрагменты рыхлые и состоят из мелких частиц. 
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Рис. 2. Рентгенограмма порошка уранил-плутонилтри-
карбоната аммония.? — дополнительная фаза, остальные 
рефлексы принадлежат фазе типа (NH4)4UO2(CO3)3.

Рис. 3. Рентгенограмма образца, полученного при тер-
мическом разложении в воздушной атмосфере.
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Рис. 4. Рентгенограмма образца, полученного при тер-
мическом разложении в восстановительной атмосфере.
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a б

100 мкм 30 мкм

(а) (б)

Место  
анализа

Массовая доля элемента,%
O U Pu

1 14.6 36.3 48.9
2 17.3 33.4 49.3
3 15.8 36.7 47.5
4 15.3 41.8 42.8
5 15.3 39.7 44.9
6 14.3 41.6 43.9
7 14.5 42.4 42.8
8 15.2 42.6 42.2
9 13.0 40.0 46.8

Таблица 1. Данные количественного анализа элементного со-
става фрагментов 1–3 образца (фрагмент 1 — место анализа 
1–3, фрагмент 2 — место анализа 4–6, фрагмент 3 — место 
анализа 7–9)

Рис. 8. Изображения микроструктуры фрагмента 3 об-
разца в обратно отраженных электронах: (а), (б) — изо-
бражение образца с различным увеличением.

Для исследований были выбраны три фрагмен-
та наиболее плотного вида, менее подверженные 
подзарядке.

Микроструктура фрагмента 1 в обратно отражен-
ных электронах показана на рис. 6.

На рис. 7 представлены карты распределения эле-
ментов во фрагменте 1 образца. В твердой фазе на-
блюдается вполне равномерное распределение U, Pu 
и O. Аналогичная картина равномерного распреде-
ления U, Pu и O наблюдалась во фрагменте 2 образ-
ца. Во фрагменте 3 образца отмечен участок, в ко-
тором частицы имеют игольчатую структуру, значи-
тельно отличающуюся от всех остальных. На рис. 8 
приведены микроструктуры фрагмента 3≈образца 
в обратно отраженных электронах с различным уве-
личением. Наиболее вероятно, что это обусловлено 
либо локальными разогревами на поверхности по-
рошка, либо неполнотой протекания реакции раз-
ложения аммоний-уранил-плутонилтрикарбоната. 
Однако обнаружить углерод в исследованных образ-
цах не удалось; следовательно, для обоснованных 
выводов недостаточно экспериментальных данных.

4000 мкм

2

31

2°

3°

1°

200 мкм e− U

O

Pu

a б

30 мкм 10 мкм

(а) (б)

Рис. 5. Изображение макроструктуры образца во вто-
ричных электронах с обозначением мест углубленного 
изучения.

Рис. 7. Электронно-микроскопическое изображение 
микроструктуры фрагмента 1 и карты распределения 
элементов.

Рис. 6. Изображения микроструктуры фрагмента 1 об-
разца в обратно отраженных электронах: (а), (б) — изо-
бражение образца с различным увеличением.

На рис. 9 представлены карты элементов во фраг-
менте 3 образца. Состав игольчатой структуры такой 
же, как и всей остальной основной фазы.

Так как фрагменты образцов достаточно однород-
ны по распределениям элементов, то для количествен-
ного анализа данные усредняли по области размером 
10 × 10 мкм и измеряли в трех местах каждого фраг-
мента. Результаты количественного анализа элемент-
ного состава в нескольких местах каждого фрагмента 
приведены в табл. 1. В результате исследования микро-
структуры и элементного состава в поперечном сече-
нии образца выявлено, что весь образец состоит из ок-
сидной фазы на основе урана и плутония.

Среднее значение содержания по всем ме-
стам анализа образца составило: уран — 39 ± 3%, 
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30 мкм

e− U

O

Pu

Рис. 9. Электронно-микроскопическое изображение 
микроструктуры фрагмента 3 образца и карты распре-
деления элементов.

плутоний — 46 ± 3%, кислород — 15 ± 1%. Одна-
ко метод сканирующей электронной микроскопии 
применяется в основном для определения морфо-
логии изучаемой поверхности и не стандартизован 
для определения количественных характеристик 
порошков. Использование этого метода было необ-
ходимо для определения равномерности распределе-
ния урана, плутония и кислорода.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Проведены исследования, направленные на раз-

работку способа получения порошка оксидов ак-
тинидов, содержащего равномерно распределен-
ные уран и  плутоний. Рентгенофазовый анализ 
подтвердил образование твердого раствора (U, Pu)
O2 в восстановительной среде, методом сканирую-
щей электронной микроскопии было определено, 
что порошку, полученному в воздушной атмосфере, 
присуще равномерное распределение урана и плу-
тония. Предложенный метод позволит в одну ста-
дию, избегая промежуточных стадий гомогениза-
ции порошков оксидов урана и плутония, получать 
порошки, пригодные для дальнейшего получения 
МОКС-топлива. Следовательно, можно говорить 
о сокращении времени, затрачиваемого на проведе-
ние операции по получению порошка оксидов урана 
и плутония после экстракционной очистки ОЯТ до 
4 раз за счет уменьшения времени восстановления 
актинидов и исключения дополнительных стадий 
допрокаливания и измельчения.
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Аbstract—The method of obtaining a solid solution powder of uranium-plutonium oxides (with 38% 
plutonium content) from the AUPuC pulp of the process (ammonium uranyl-plutonyl carbonate) using 
microwave radiation in reducing and atmospheric environments was proposed and tested at the laboratory 
level. For research purposes, the pulp obtained by coprecipitation of uranium and plutonium from nitrate 
solution (stripping product simulator) was prepared in advance. The process consists of three main stages: 
oxidation of Pu(IV) to Pu(VI), precipitation, and conversion in a laboratory microwave unit. According 
to the X-ray phase analysis, the powder obtained in a reducing atmosphere is a solid cubic solution 
(UxPu1–x)O2. The powder obtained in an atmospheric environment is a mixture of two oxides, PuO2 and 
U3O8. Scanning electron microscopy and electron probe microanalysis of the powder obtained in an 
atmospheric environment showed a fairly uniform distribution of U, Pu, and O in the solid phase.
Keywords: uranium, plutonium, solid solution, microwave radiation


