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В настоящее время на площадке Сибирского хи-
мического комбината планируется возвести опыт-
но-демонстрационный комплекс в  составе энер-
гоблока с  реактором БРЕСТ-ОД‑300 со свинцо-
вым теплоносителем и замыкающих ядерный цикл 
производств по фабрикации и переработке топли-
ва [1, 2]. Использование высококипящего (~2000 
К), радиационно-стойкого, слабо активируемого 
свинцового теплоносителя, инертного при контакте 
с водой и воздухом, исключает аварии с пожарами 
и взрывами [3, 4]. Кроме того, сочетание свойств 
тяжелого свинцового теплоносителя и плотного те-
плопроводного смешанного нитридного уран-плу-
тониевого (СНУП) топлива, используемого в реак-
торе, создает условия для достижения полного вос-
производства делящихся нуклидов в активной зоне 
и стабилизации размножающих свойств реактора. 
В результате возможна работа реактора при малом 
и стабильном запасе реактивности, исключены ава-
рии с неконтролируемым ростом мощности, разру-
шением топлива и выбросом радиоактивности.

В процессе работы реактора в облученном ядер-
ном топливе (ОЯТ) накапливаются продукты деле-
ния ядерных материалов, в том числе радионуклиды 
Cs. Если для оксидного топлива химические формы, 
в которых присутствует цезий в ОЯТ, достаточно хо-
рошо исследованы [5–7], то для СНУП топлива они 
малоизучены. В соответствии с данными работы [8], 
в облученном СНУП топливе цезий присутствует 
в виде Cs I. Однако с учетом большего выхода цезия 
по сравнению с йодом при делении тяжелых ядер 
(приблизительно 9:1) возможно образование и дру-
гих соединений цезия. Так, в работе [9] отмечено, 

что в облученном СНУП топливе цезий может при-
сутствовать либо в элементарном состоянии, либо 
в виде CsI и CsTe. При локальной разгерметизации 
тепловыделяющих элементов (ТВЭЛов) соединения 
цезия попадают в  свинцовый теплоноситель, где 
могут либо вступать с ним в химическое взаимодей-
ствие с образованием различных соединений, либо 
оставаться в нем без изменений. При периодической 
обработке свинцового теплоносителя окислитель-
но-восстановительными газовыми смесями летучие 
радиоактивные соединения могут попадать в газо-
вую среду. Также они могут попадать в газовую сре-
ду при нормальной эксплуатации реактора и различ-
ных аварийных ситуациях. Во избежание попадания 
радиоактивных продуктов деления в окружающую 
среду на АЭС используется система очистки газовой 
фазы от радиоактивных веществ.

Несмотря на то что образование CsOH практи-
чески невозможно в условиях функционирования 
РБН со свинцовым теплоносителем, не исключе-
на возможность попадания микроколичеств воды 
в результате межконтурной течи в парогенераторе. 
Появление микроколичеств воды может приводить 
к образованию CsOH в расплавленном свинце, ко-
торая может реагировать с СО2 с образованием кар-
боната цезия.

В связи с вышеизложенным цель работы состояла 
в изучении выхода137Cs в газовую фазу в виде летучих 
продуктов взаимодействия расплавленного свинца 
с CsI, CsOH–Cs2CO3 и их смесью.
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ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ ЧАСТЬ

Йодид цезия, азотная и плавиковая кислоты, ис-
пользуемые в работе, были марки х. ч. В работе при-
меняли следующую смесь гидроксида и карбоната 
цезия: 67% CsOH и 33% Cs2CO3. Данная смесь была 
получена в результате выдержки плава CsOH в тече-
ние 2 лет в атмосфере воздуха. Состав смеси опреде-
ляли методом Уордера [10].

Металлический свинец (гранулы), используе-
мый в работе, имел следующий элементный состав, 
(%): Pb 95.0, Sb 3.9, Sn 0.6, Bi 0.5. Состав свинца был 
определен методом рентгеновской флуоресценции 
(спектрометр Horiba XGT‑7200, Япония).

В  работе использовали радионуклид 137Cs без 
носителя, поставляемый ОАО «Изотоп» в  виде 
раствора 137CsNO3. Меченые препараты 137CsI 
и 137CsOH–137Cs2CO3 готовили путем смешивания рас-
твора 137CsNO3 с растворами йодида и смеси гидрокси-
да и карбоната цезия (концентрация 70 мг/мл) с после-
дующей кристаллизацией 137CsI и 137CsОН–137Cs2CO3. 
Обозначения 137CsI и 137CsОН–137Cs2CO3 относятся не 
к чистым соединениям радионуклида 137Cs, а к его ме-
ченным соединениям (удельная активность 137Cs по-
рядка 102–103 Бк/мг).

На рис. 1 представлена схема экспериментальной 
установки. Установка состояла из стеклянного реак-
тора 1 диаметром 50 и высотой 330 мм, нижняя часть 
которого располагалась на глубину 130 мм внутри 
нагревательной печи шахтного типа 2. В нижнюю 
часть реактора 1 помещали алундовый тигель 3 со 
свинцом и соединениями цезия. Соединения 137Cs 
помещали на дно тигля 3, а частицы свинца распо-
лагали над ними в верхней части тигля 3. В экспери-
ментах массовое отношение воздушно-сухих соеди-
нений 137Cs (CsI, CsOH–Cs2CO3) или их смеси к Pb0 
изменялось в диапазоне от 1 : 10 до 1 : 30.

Для улавливания радионуклида 137Cs, поступающе-
го в газовую фазу в виде летучих продуктов взаимо-
действия его соединений с расплавленным свинцом 
при высоких температурах, установка содержала си-
стему очистки газового потока. Данная система состо-
яла из фильтра с тканью Петрянова 4, осадительной 
камеры 5, в которой осаждение аэрозольных частиц 

происходило за счет резкого изменения направления 
их движения, барботеров с водой 6 (общее количество 
воды — 100 мл) и мембранного фильтра TRUMEM 7 c 
размером пор от 30 до 200 нм. Температуру процесса 
определяли с помощью термопары хромель — алюмель, 
расположенной непосредственно под днищем реакто-
ра 1 в точке его соприкосновения с тиглем 3.

Эксперимент проводили следующим образом. 
После загрузки соединений 137Cs и металлического 
Pb в тигель 3 и его установки в реактор 1 к реактору 
подсоединяли систему газоочистки. Реактор устанав-
ливали в шахтную печь и в течение 15 мин продували 
аргоном (марка ос.ч.) со скоростью 1.0 дм3/мин. Про-
дув системы аргоном позволял полностью вытеснить 
воздух из системы и создавать в ней бескислородную 
атмосферу. После этого включали нагрев печи 2 и од-
новременно снижали скорость подачи аргона с 1.0 до 
0.4 дм3/мин. Осуществляли медленный нагрев тигля 3 
с соединениями 137Cs и металлическим Pb, располо-
женного в реакторе 1, от ~298 К до ~852 К.

В  пр оцессе нагр ев а при темпер ат ур е 
~(470–616) К наблюдалось образование аэрозольных 
облаков, образование которых прекращалось при 
дальнейшем нагреве до температуры ~(640–735) К. 
В процессе нагрева газовый поток, содержащий лету-
чие соединения 137Cs, поступал в систему газоочист-
ки и затем направлялся в атмосферу. После достиже-
ния в системе температуры ~852 К выключали нагрев 
шахтной печи, не прекращая продув аргона через ре-
актор. После охлаждения установки проводили ее де-
монтаж. Извлекали тигель 3, обмывали реактор и со-
единительные шланги установки азотной кислотой. 
В обмывочных растворах определяли содержание 137Cs.

Содержимое тигля 3 размалывали и кипятили вме-
сте с частицами тигля в 100 мл 6 моль/л HNO3 с добав-
лением 1 мл конц. HF до полного растворения свинца. 
Полученную суспензию фильтровали через бумажный 
фильтр «синяя лента». Фильтрат помещали в пласти-
ковые емкости для измерений и определяли в нем со-
держание 137Cs. Размолотые остатки тигля 3 повторно 
кипятили в 100 мл 6 моль/л HNO3 с добавлением 1 мл 
конц. HF, после чего жидкую фазу отфильтрововали 
через бумажный фильтр «синяя полоса». Цикл кипяче-
ние частиц тигля — фильтрование проводили до пол-
ной дезактивации частиц тигля. Полноту смыва цезия 
с частиц тигля 3 контролировали радиометрически по 
активности 137Cs в частицах тигля. Процесс удаления 
137Cs заканчивали после полного удаления радиону-
клида с частиц тигля. После каждого фильтрования 
образующихся суспензий бумажные фильтры также 
анализировали на содержание 137Cs.

Содержание 137Cs в различных фракциях измеря-
ли методом гамма-спектрометрии с помощью Ge–Li 
детекторов на многоканальном анализаторе.

Аналогичные опыты с 137CsI, 137CsOH–137Cs2CO3 
и  их смесью были проведены в  отсутствие свин-
ца. В  этой серии экспериментов обмыв тигля 3 
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Рис. 1. Схема экспериментальной установки: 1 — реак-
тор, 2 — печь, 3 — алундовый тигель, 4 — фильтр Петря-
нова, 5 — ловушка, 6 — барботеры с водой, 7 — фильтр 
TRUMEM.
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с соединениями цезия проводили последовательно 
дистиллированной водой и конц. HNO3.

Методом РФА были исследованы различные фазы, 
образующиеся в процессе нагревания Pb0 с неактив-
ными CsI, CsOH–Cs2CO3 и Cs2CO3 в алундовом тигле. 
Нагревание проводили по методике, аналогичной 
представленной выше. Исследуемыми образцами 
из алундового тигля являлись порошки солей цезия, 
оставшиеся внутри тигля после проведения экспери-
мента, а также соскобы с нижней, верхней и боковых 
поверхностей застывшего плава Pb.

Кроме того, методом рентгеновской флуорес-
ценции был исследован состав фаз, образующихся 
в газовой фазе и зафиксированных на предметных 
стеклах, закрывающих алундовый тигель с распла-
вом Pb0 и солей цезия.

Порошковые рентгенограммы получали на рентге-
новском порошковом дифрактометре AERIS (Malvern 
Panalytical, Голландия) при следующих параметрах: из-
лучение CuKα (длина волны 1.542 Å), Ni фильтр, 40 кВ, 
15 мА. Для каждого образца порошковые рентгено-
граммы снимали по 3 раза при скорости сканирова-
ния 0.27 c–1 и шаге сканирования 2q, равном 0.011 град.

Спектры рентгеновской флуоресценции образцов 
на предметных стеклах регистрировали с использо-
ванием рентгеновского спектрометра-микроскопа 
Horiba XGT‑7200, оснащенного трубкой с родиевым 
анодом при ускоряющем напряжении 30 кВ и токе 
1.0 мА. Регистрацию спектров стекол проводили 
в режиме картирования с размером пятна возбужде-
ния 10 мкм и шагом 50 мкм. Для анализа использо-
вали интегральный спектр по всей площади образца.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ

В табл. 1 приведены температуры плавления CsI, 
CsOH, CsHCO3, Cs2CO3 и  Pb0, а  также PbI2, PbO 
и CsPbI3 [11–16].

Как видно из табл. 1, практически все исходные 
соединения, за исключением CsOH и Pb0, а также 
возможные продукты взаимодействия металличе-
ского Pb с  соединениями цезия, за исключением 
PbI2, будут оставаться в кристаллическом состоянии 
при нагревании системы до ~852 К.

В системе CsI–Pb0 при температуре ~852 К CsI оста-
ется в кристаллическом состоянии, в то время как Pb0  

находится в расплавленном состоянии. В данной си-
стеме возможно протекание следующих реакций:

	 2CsIтв + Pbрасп → 2Cs0 + PbI2(расп),	 (1)

	 CsIтв + PbI2(расп)  CsPbI3.	 (2)

Несмотря на то что вероятность протекания ре-
акции (1) с образованием Cs0 в условиях экспери-
мента ничтожна мала, не исключена возможность ее 
протекания с образованием PbI2 [17]. Элементарный 
цезий может растворяться в расплаве свинца с об-
разованием двойного сплава CsPb [14] и тем самым 
понижать вероятность выхода 137Cs в газовую фазу. 
Следует отметить, что при температуре ~852 К в си-
стеме не будет присутствовать CsPbI3, температура 
разложения которого составляет ~673 К [13].

Для системы CsOH–Cs2CO3–Pb0 при температу-
ре ~852 К Cs2CO3 остается в кристаллическом состо-
янии, в то время как CsOH и Pb0 находятся в рас-
плавленном состоянии. Известно, что расплавлен-
ный CsOH активно реагирует практически со всеми 
металлами, за исключением Rh, а также с оксидами, 
включая Al2O3 и ZrO2 [18]. Поскольку эксперименты 
проводили в алундовых тиглях, не исключено проте-
кание в системе следующей реакции:

	 2CsOHрасп + Al2O3 → 2CsAlO2 + H2O.	 (3)

Следует отметить, что не исключено образование 
алюминатов цезия более сложного состава.

Образование паров воды может способствовать 
протеканию гидролиза как Cs2CO3 по реакции

	 Cs2CO3 + H2O → CsHCO3 + CsOH,	 (4)

так и CsHCO3, образующегося по реакции (4):

	 CsHCO3 + H2O → CsOH + H2CO3.	 (5)

Таблица 1. Температура плавления CsI, CsOH, Cs2CO3, 
CsHCO3, Pb0, PbO, PbI2 и CsPbI3 [11–16]

Вещество Тпл, К Вещество Тпл, К

CsI 894 Pb0 600
CsOH 615 PbO 1059

Cs2CO3 883 PbI2 685
CsHCO3 448 CsPbI3 > 673 разл.
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Рис. 2. Порошковая дифрактограмма образца, оставше-
гося в алундовом тигле (1), а также соскобов с нижней (2), 
верхней (3) и боковой (4) поверхностей застывшего плава 
после окончания экспериментов по нагреванию Pb0 с не-
активным CsI.
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Далее угольная кислота разлагается с образова-
нием H2O и CO2.

Таким образом, в результате реакций (3)–(5) в си-
стеме CsOH–Cs2CO3–Pb0 возможно появление па-
ров воды и CO2, которые могут вступать в реакции 
с расплавленным Pb0. В результате в данной системе 
не исключено протекание следующих реакций:

	 H2O(пар) + Pbрасп → PbOтв + H2,	  (6)

	 2CsOHрасп + PbOтв → Cs2PbO2 + H2O.	 (7)

Кроме того, не исключено образование карбона-
тов и оксидов свинца, а также плюмбатов цезия бо-
лее сложного состава.

На рис.  2–4 приведены дифрактограммы по-
рошкообразных соединений, оставшихся в  алун-
довом тигле, а также соскобов с нижней, верхней 
и  боковой поверхностей застывшего плава после 

окончания экспериментов по нагреванию Pb0 с не-
активными CsI, Cs2CO3 и CsOH–Cs2CO3.

В  табл.  2 приведены данные РФА-образцов 
из алундового тигля после проведения экспери-
ментов по нагреванию Pb0 с  неактивными CsI, 
CsOH–Cs2CO3 и Cs2CO3. Помимо порошкообразных  
соединений, оставшихся в тигле, также приведены 
данные для соскобов с нижней, верхней и боковых 
поверхностей застывшего плава.

Анализ порошковых дифрактограмм показал, что 
в системе происходит образование новых фаз. При этом, 
помимо основных фаз, имеющих отчетливые, достаточ-
но интенсивные рефлексы в дифрактограммах, в систе-
мах присутствуют примеси различных по составу спла-
вов Pb–Bi, Pb–Sb, Bi–Sb, а также оксидов Sb и Bi, име-
ющих небольшие по интенсивности рефлексы.

Из табл. 2 видно, что CsI и Cs2CO3 не полностью 
концентрируются в верхнем слое на расплаве свин-
ца, а  распределяются по системе между верхней 
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Рис. 3. Порошковая дифрактограмма образца, оставше-
гося в алундовом тигле (1), а также соскобов с нижней (2), 
верхней (3) и боковой (4) поверхностей застывшего плава 
после окончания экспериментов по нагреванию Pb0 с не-
активным CsOH–Cs2CO3.

Рис. 4. Порошковая дифрактограмма образца, оставше-
гося в алундовом тигле (1), а также соскобов с нижней (2), 
верхней (3) и боковой (4) поверхностей застывшего плава 
после окончания экспериментов по нагреванию Pb0 с не-
активным Cs2CO3.

Таблица 2. Данные РФА порошкообразных образцов из алундового тигля, соскобов с нижней, верхней и боковых 
поверхностей застывшего плава

Система

Состав фазы

порошкообразный 
образец

соскоб с нижней 
поверхности  

застывшего плава

соскоб с верхней 
поверхности  

застывшего плава

соскоб с боковой 
поверхности  

застывшего плава

CsI–Pb0 CsI [19]; Pb0 [20]; 
Pb3.2Bi0.8 [21]

CsI; Pb0; Pb3.2Bi0.8; 
Pb0.8Sb0.2 [22];  
Bi0.9Sb0.1 [23]

Pb0; Pb3.2Bi0.8; Pb0.8Sb0.2; 
Pb0.1Sb0.9 [24]; Bi2O3 [25]

Pb0; Pb3.2Bi0.8; Pb0.8Sb0.2; 
Sb2O5 [26]

CsOH–Cs2CO3–Pb0 –
Cs2СO3·3H2O [27];  

Pb0; Pb3O4 [28];  
Cs2Al22O34 [29];  

Bi2O3; Sb2O5

Cs2СO3·3H2O; Pb0; Pb3O4; 
Pb3CO5 [30]; Cs2PbO3 
[31]; Cs2Pb(OH)6 [32]; 

Pb3.2Bi0.8; Bi2O3

Pb0; Pb3O4; Cs2Pb(OH)6; 
Pb3.2Bi0.8; Pb0.8Sb0.2; Pb2O5

Cs2CO3–Pb0

Cs2CO3 [33]; 
Cs2СO3·3H2O;  

CsHCO3 [34]; Pb0; 
Pb3.2Bi0.8; Bi2O3; Sb2O5

Cs2CO3; Cs2СO3·3H2O; 
CsHCO3; Pb0; Pb3.2Bi0.8; 

Pb0.1Sb0.9; Bi2O3

Pb0;PbO [35]; Pb3.2Bi0.8; 
Pb0.1Sb0.9; Sb2O5

Pb0; PbO; Pb3.2Bi0.8; 
Pb0.1Sb0.9; Sb2O5

* Курсивом выделены примесные фазы.

0
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и  нижней частью плава. Такое распределение со-
лей может положительно влиять на удержание 137Cs 
в  тигле. Действительно, как показал анализ спек-
тров рентгеновской флуоресценции предметных 
стекол, покрывающих тигли в процессе нагрева Pb0 
с неактивными CsI, CsOH–Cs2CO3 и Cs2CO3, коли-
чество цезия на них изменялось в следующем ряду: 
CsI < Cs2CO3 << CsOH–Cs2CO3. При этом на покров-
ном стекле из опыта с CsOH–Cs2CO3 помимо цезия 
также присутствовали следы свинца. В системах с CsI 
и Cs2CO3 свинец на покровных стеклах отсутствовал.

Образование фаз Cs2СO3·3H2O и CsHCO3 связано, 
по-видимому, с гидратацией и гидролизом Cs2СO3 во 
время хранения алундового тигля на воздухе после 
экспериментов. Следует отметить, что для системы 
CsOH–Cs2CO3–Pb0 в алундовом тигле после экспе-
риментов не зафиксировано весовых количеств по-
рошкообразных образцов. По-видимому, в результате 
взаимодействия расплавленной CsOH с материалом 
тигля и Pb0 образуются алюминаты и плюмбаты цезия, 
которые образуются на поверхности тигля и плава.

Как отмечалось выше, давление паров практиче-
ски всех соединений в исследованных системах, за 
исключением PbI2, будет невелико и не превысит 
1 мм рт. ст. [11–16], поэтому можно было ожидать 
крайне низкий выход137Cs в газовую фазу в процессе 
нагрева солей цезия с расплавом Pb0.

В табл. 3 приведены значения распределения 137Cs 
по различным частям экспериментальной установки.

Как следует из табл. 3, во всех экспериментах основ-
ная часть 137Cs (от ~92 до ~97.5%) остается в тигле. При 
этом в экспериментах с участием 137CsI (опыты 1–3, 7, 8) 
количество 137Cs, оставшееся в тигле после опыта, увели-
чивается с ростом количества Pb0. В то же время в экс-
периментах с 137CsOH–137Cs2CO3 количество в тигле по-
сле эксперимента практически одинаково (~98%), неза-
висимо от количества Pb0 (опыты 4–6). В отсутствие Pb0 
(опыты 9–11) ~98–99%137Cs остается в тигле. При этом 
аэрозоли появляются при температурах ~773–823 К, что 
превышает температурный интервал появления аэрозо-
лей при наличии в исходной смеси Pb0.

Таблица 3. Распределение 137Cs по различным частям экспериментальной установки

Номер 
опыта Количество, г

Мас-
совое 
отно-

шение

Содержание, %*

1 Pb0 137CsI
137CsOH—
137Cs2CO3

тигель стенки 
реактора

фильтр 
Петрянова

осадитель-
ная  

камера

барботе-
ры с водой 

(сумма  
трех 

барботеров)

Фильтр 
TRUMEM

2 7.0 0.70 – 10:1
92.4 ± 2.4 2.9 ± 1.5 1.8 ± 1.4 1.2 ± 0.2 1.7 ± 0.3 0.05 ± 0.01

– 36.4 ± 3.4 19.2 ± 9.8 18.1 ± 5.5 25.6 ± 7.5 0.7 ± 0.2

3 14.0 0.70 – 20:1
96.6 ± 2.5 1.1 ± 0.2 0.2 ± 0.1 0.9 ± 0.4 1.2 ± 0.9 0.03 ± 0.01

– 37.6 ± 11.8 5.7 ± 0.2 26.6 ± 0.8 29.1 ± 12.6 1.0 ± 0.2

4 21.0 0.70 – 30:1
97.3 ± 1.4 0.6 ± 0.3 0.2 ± 0.1 1.0 ± 0.5 0.9 ± 0.7 0.01 ± 0.01

– 24.1 ± 3.2 8.0 ± 1.1 40.1 ± 5.4 27.6 ± 9.4 0.2 ± 0.2

5 7.00 – 0.70 10:1
98.0 ± 0.6 1.1 ± 0.4 0.1 ± 0.1 0.5 ± 0.1 0.3 ± 0.2 0.01 ± 0.01

– 55.8 ± 2.6 3.6 ± 3.6 27.3 ± 6.0 13.0 ± 4.7 0.4 ± 0.4

6 14.0 – 0.70 20:1
98.5 ± 0.2 0.6 ± 0.2 0.1 ± 0.1 0.5 ± 0.2 0.2 ± 0.1 0.02 ± 0.01

– 44.4 ± 5.0 4.9 ± 4.9 35.8 ± 1.3 13.6 ± 1.2 1.4 ± 0.1

7 21.0 – 0.70 30:1
98.0 ± 0.2 0.8 ± 0.3 0.2 ± 0.1 0.5 ± 0.3 0.3 ± 0.1 0.05 ± 0.01

– 44.7 ± 3.4 10.5 ± 0.8 24.7 ± 5.4 17.1 ± 2.1 3.1 ± 0.8

8 7.00 0.70 0.70 10:1:1
96.5 ± 0.3 2.2 ± 0.5 0.3 ± 0.1 0.8 ± 0.2 0.2 ± 0.1 0.05 ± 0.05

– 62.7 ± 2.7 8.3 ± 0.6 22.7 ± 0.4 5.3 ± 1.4 1.2 ± 1.2

9 21.0 0.70 0.70 30:1:1
97.4 ± 0.3 1.4 ± 0.2 0.5 ± 0.1 0.5 ± 0.1 0.2 ± 0.1 0.04 ± 0.02

– 53.6 ± 3.0 18.9 ± 0.1 18.9 ± 0.1 7.1 ± 2.4 1.4 ± 0.5

10 0 0.70 – –
98.23 ± 0.15 0.50 ± 0.06 0.07 ± 0.03 0.83 ± 0.21 0.15 ± 0.02 0

– 32.9 ± 2.9 4.3 ± 1.1 53.0±2.6 9.8 ± 0.7 0

11 0 – 0.70 –
97.53 ± 0.14 1.93 ± 0.06 0.11 ± 0.01 0.41 ± 0.04 0.015 ± 

0.009 0.016 ± 0.008

– 77.9 ± 1.57 4.4 ± 0.2 16.5 ± 0.8 0.6 ± 0.3 0.6 ± 0.3

12 0 0.70 0.70 –
99.28 ± 0.12 0.37 ± 0.04 0.084 ± 0.02 0.20 ± 0.03 0.051 ± 

0.034 0.011 ± 0.006

– 52.4 ± 4.0 11.6 ± 0.7 28.1 ± 0.9 6.5 ± 3.6 1.4 ± 0.6
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Образование аэрозолей при нагревании сме-
си металлического Pb с  137CsI, 137CsOH–137Cs2CO3 
и  137CsI–137CsOH–137Cs2CO3 в  токе аргона связано, 
по-видимому, с протеканием следующих процессов. 
Сначала происходят высокотемпературные твердо-
фазные реакции Pb0 с вышеуказанными соединени-
ями цезия. Затем после образования расплава ме-
таллического свинца при температуре ~600 К 137CsI, 
137CsOH–137Cs2CO3 и  137CsI–137CsOH–137Cs2CO3 кон-
центрируются на его поверхности в виде тонкого слоя 
закристаллизованной или расплавленной соли 137Cs.

При дальнейшем нагревании системы над поверх-
ностью слоя соли образуется микрослой насыщен-
ного пара соединений 137Cs, который под действием 
аргона удаляется в газовый поток. Удаление газового 
потока от зоны нагрева приводит к его охлаждению. 
При охлаждении газового потока происходит зароды-
шеобразование аэрозолей в газовой фазе с последую-
щим укрупнением частиц. Часть аэрозолей осаждает-
ся в реакторе, в то время как другая часть аэрозолей 
устремляется вместе с  газовым потоком в систему 
газоочистки. При отсутствии в исходной смеси ме-
таллического Pb появление аэрозолей связано только 
с термическими свойствами CsI, CsOH и Cs2CO3.

Анализ данных, приведенных в табл. 3, показыва-
ет, что при нагревании смеси Pb0 и Cs-содержащих 
веществ количество 137Cs, перешедшее в  газовую 
фазу, выше в экспериментах с участием 137CsI при 
равном соотношении соли 137Cs и Pb0 (опыты 1 и 4). 
Введение 137CsOH–137Cs2CO3 в  систему приводит 
к снижению выхода 137Cs в газовую фазу (опыт  7). 
Наблюдаемое снижение выхода 137Cs в  газовую 
фазу может быть объяснено более низкой темпера-
турой плавления CsOH и разложения Cs2CO3 [15]. 
Образование расплавленного CsOH способствует 
более полному протеканию химических реакций 
с Pb0 с образованием веществ с низкими давлени-
ями паров при температуре ~850 К. Карбонат цезия 
разлагается при температуре 883 К [15], что выше 
максимальной температуры, которая достигается 
в экспериментах. Таким образом, Cs2CO3 в системе 
находится в кристаллическом состоянии и практиче-
ски не участвует в процессах образования аэрозолей. 
При этом Cs2CO3, меченный 137Cs, остается в тигле 3, 
поддерживая высокое содержание 137Cs в последнем.

При нагревании соединений цезия в отсутствие 
Pb0 содержание 137Cs, перешедшего в газовую фазу, 
ниже, чем в аналогичных экспериментах с Pb0.

Распределение 137Cs практически по всем элемен-
там системы газоочистки (табл. 3) позволяет сделать 
вывод о том, что химический и дисперсный состав 
соединений, содержащих 137Cs, в газовой фазе доста-
точно неоднороден. При этом локализация каждого 
вида соединений требует своего защитного устрой-
ства. Так, фильтр на основе ткани Петрянова с элек-
тростатическим зарядом волокон позволяет эффек-
тивно удерживать из газового потока аэрозоли, имею-
щие заряд [36–38]. В осадительной камере возможно 

удержание крупных агрегатов, образующихся в ре-
зультате коагуляции мелких частиц. В  барботерах 
возможно удержание гидрофильных частиц. Наконец, 
крайне низкое количество 137Cs на мембранном филь-
тре TRUMEM позволяет сделать вывод о высокой эф-
фективности системы газоочистки, выбранной для 
улавливания летучих соединений 137Cs.

ВЫВОДЫ
Из вышеизложенного можно сделать следующие 

выводы:
1. При нагревании появление аэрозолей в случае 

наличия в исходной смеси Pb0 отличается от появле-
ния аэрозолей при отсутствии свинца.

2. В процессе нагрева 137CsI, 137CsOH–137Cs2CO3 
и смеси 137CsI–137CsOH–137Cs2CO3 с Pb0 в газовый по-
ток может перейти от 2 до 8% 137Cs. При отсутствии 
свинца в поток переходит 1–2% 137Cs, причем при 
более высоких температурах.

3. Летучие соединения 137Cs, образующие-
ся при нагреве 137CsI, 137CsOH–137Cs2CO3 и  смеси 
137CsI–137CsOH–137Cs2CO3 с Pb0 в газовом потоке при 

~852 К, могут содержать как заряженные аэрозоли, 
так и аэрозоли без электрического заряда.

4. Система газоочистки от продуктов ре-
акций с  137CsI, 137CsOH–137Cs2CO3 и  смеси 
137CsI–137CsOH–137Cs2CO3 с  расплавленным Pb0 
должна быть многостадийной и включать в себя раз-
личные фильтрующие устройства (фильтры грубой 
и  тонкой очистки, фильтр Петрянова, барботеры 
с водой, осадительные камеры).
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Аbstract—The release of  137Cs into an Ar flow during the interaction of 137CsI and 137CsOH—137Cs2CO3 
with molten lead at a temperature of ~852 K was studied. During the heating of Pb0 with 137CsI,  
137CsOH—137Cs2CO3, and 137CsI—137CsOH—137Cs2CO3, from 2 to 8% of 137Cs can pass into the gas 
flow. Based on the distribution of 137Cs between the elements of the gas purification system, it was 
concluded that the chemical and disperse composition of compounds containing 137Cs in the gas phase 
is quite heterogeneous. Volatile 137Cs compounds formed upon heating 137CsI, 137CsOH—137Cs2CO3, and 
137CsI—137CsOH—137Cs2CO3 with Pb0 in a gas flow at ~852 K can contain both charged aerosols and aerosols 
without electric charge.
Keywords: cesium‑137, lead, volatile compounds, aerosols


