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РЕФЕРАТ 

Рассмотрено поведение водорода в конструкционных 

материалах ядерных и термоядерных реакторов, приво-

дящее к изменению свойств материалов, а также их фи-

зико-химические свойства. Обобщены эксперименталь-

ные результаты по исследованию накопления молеку-

лярного водорода при термических, радиационно-

термических гетерогенных процессах в контакте нержа-

веющей стали и цирконий с водой. Полученные резуль-

таты служат основой для пересмотра сценария нормаль-

ных и аварийных режимов работы водоохлаждаемых 

ядерных реакторов. 

 

ВВЕДЕНИЕ 

 

В настоящее время в атомной энергетике 

преобладают водоохлаждаемые ядерные реак-

торы. Для безопасности работы реакторов 

немаловажное значение имеет выявление за-

кономерностей накопления взрывоопасных 

продуктов, образующихся при воздействии из-

лучения и температуры на теплоносители и 

содержащиеся в них примеси в контакте с ма-

териалами ядерных реакторов в нормальных и 

аварийных режимах работы. Анализ литерату-

ры показывает, что ранее были исследованы 

термические процессы взаимодействия паров 

воды с некоторыми материалами реакторов. 

Основными источниками образования молеку-

лярного водорода в нормальных и аварийных 

режимах являются процессы радиолиза жид-

кой и парообразной воды в парометаллической 

реакции. Изучение закономерностей радиаци-

онно-гетерогенных процессов в контакте раз-

личных веществ с оксидами и Ме-оксидными 

соединениями при действии ионизирующего 

излучения имеет большое значение при реше-

нии физико-химических аспектов проблем ра-

диационного материаловедения и безопасно-

сти работы ядерных реакторов. Информация о 

вкладе радиационно-гетерогенных процессов, 

происходящих в контакте воды с реакторными 

материалами, в генерацию молекулярного во-

дорода отсутствует. 

Из литературных данных известно, что 

водород при определенных концентрациях, 

температуре и напряженном состоянии оказы-

вает значительное влияние на свойства мате-

риалов, особенно, на механические, вызывая 

изменения упругих характеристик, снижая 

предел прочности и напряжения, пластичность 

(относительного удлинения и сужения) и вяз-

кость разрушения, изменяя характер разруше-

ния от вязкого к хрупкому [1-10]. В настоящее 

время в ядерной энергетике преобладают водо-

водяные охлаждаемые установки (водо-

водяные энергетические реакторы (ВВЭР)). 

Возникновение водородных  проблем в  реак-

торных материалах  может быть обусловлено 

целым рядом причин: образование в конструк-

ционных материалах тонких газовых прослоек 

молекулярного водорода с высоким давлени-

ем, что облегчает разрушение; локализацию 

водорода в процессе деформации (направлен-

ная диффузия водорода совместно с дислока-
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циями к границам и в области действия растя-

гивающих напряжений); снижение поверх-

ностной энергии металла при абсорбции ато-

марного водорода на поверхностях (наружных 

и внутренних), приводящее к снижению рабо-

ты деформации и созданию новых поверхно-

стей, т. е. фактическому снижению критиче-

ского напряжения образования и развития 

трещины; уменьшение поверхностной энергии 

и ослабление межатомных связей в зоне раз-

рушения; ослабление межкристаллитной 

прочности; образование хрупких гидридов в 

зонах растягивающих напряжений и др. Все 

это свидетельствует об интегральном влиянии 

водорода на многие аспекты межатомной свя-

зи через влияние на электронное состояние ме-

талла, посредством отдачи или присоединения 

электрона [2]. 

К категории реакторных материалов от-

носятся многие классы сталей, циркония, спла-

вы циркония, графиты, различные соединения 

и сплавы. Степень влияния водорода на струк-

турно-фазовое состояние и, следовательно, на 

свойства реакторных материалов зависит от 

природы материалов, определяющей характер 

физико-химического взаимодействия водорода 

с материалами, разделяющей материалы на две 

группы по реакции растворения водорода: эн-

дотермическая (Fe, Ni, Mo, Al, Cu и др.) и экзо-

термическая (Ti, V, Zr, Nb, Hf и др.) [11-16]. 

 Целью настоящей работы является ис-

следование радиационно-термических и тер-

мических процессов разложения воды в кон-

такте нержавеющей стали и циркония при раз-

личных температурах. 

 

МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТОВ 

 

В проводимых нами экспериментальных 

работах создавалась модель реакторных усло-

вий контакта конструкционных материалов с 

теплоносителем. Исследования проводились в 

статических условиях в специальных кварце-

вых ампулах объемом 1,01,1см3. В качестве 

объекта исследования брали нержавеющую 

сталь и цирконий в виде тонкой ленты. Для ис-

ключения органических загрязнений поверх-

ности в процессе образования молекулярного 

водорода образцы предварительно очищали 

органическими растворителями: этиловым 

спиртом, ацетоном, а затем промывали ди-

стиллированной водой. Потом образцы высу-

шивали при температуре 300320К в среде 

инертного газа (Аr). Высушенные образцы 

подвергали термовакуумной обработке снача-

ла при Т = 373К, а затем при Т=673К, Р≈10-3мм 

рт.ст. Наполнение ампул водой и запаивание 

производились на вакуумно-адсорбционной 

установке. Исследования радиационных и ра-

диационно-термических процессов проводи-

лись на изотопном источнике γ-квантов 60Со с 

поддержкой температуры с точностью до ÷10С. 

Дозиметрия источника осуществлялась хими-

ческими дозиметрами: ферросульфатным, 

циклогексановым и метановым. Газовые про-

дукты процессов переводили в специальные 

градуированные объемы и анализировали ме-

тодом газовой хроматографии на хроматогра-

фе «Agilent-7890». При радиолитическом про-

цессе при Т=300К в составе газовых продук-

тов, кроме Н2, наблюдали также О2, а при тер-

морадиационном процессе - только Н2. 

 

РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ 

 

 С целью выявления влияния нержавею-

щей стали на радиолиз воды исследована ки-

нетика накопления молекулярного водорода 

при радиолитическом разложении воды и си-

стемы вода+реакторная нержавеющая сталь 

при Т=300К, которые приведены на Рис.1. На 

основе кинетических кривых определены зна-

чения радиационно-химических выходов во-

дорода G(Н2) на 100эВ поглощенной со сторо-

ны воды энергии, которые равны 0,44 и 0,71 

молекул/100эВ для чистой воды и системы во-

да+нержавеющая сталь, соответственно. Наб-

людаемый прирост значений G(Н2) при радио-

лизе Н2О в присутствии нержавеющей стали 

по сравнению с выходом радиолиза чистой во-

ды может быть объяснен выходом эмитиро-

ванных из металла при воздействии -квантов 

δ-электронов и образованием на поверхности 

нержавеющей стали активных центров разло-

жения.  
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Рис.1 

Кинетическая кривая накопления молекулярного во-

дорода при радиационно-каталитическом процессе 

разложения воды в присутствии исходного образца 

нержавеющей стали при Т=300К, Dγ=0,11 Гр/с. 

 

Скорость радиационной составляющей 

WP(H2) радиационно-термического накопления 

молекулярного водорода может быть опреде-

лены из разницы скоростей 

 

, 

 

где  - скорость радиационной состав-

ляющей радиационно-термических процессов; 

 - скорость радиационно-термических 

процессов; 

 - скорость термических процессов. 

  

Скорости этих процессов определены из 

кинетических кривых накопления молекуляр-

ного водорода (Н2) полученных компонентов в 

идентичных условиях. 

 На Рис.2 приведены зависимости скоро-

стей радиационно-термических и термических 

процессов от температуры в координатах: 

 

 
 

Как видно, на температурной зависимо-

сти скоростей радиационно-термических про-

цессов наблюдаются две области. Первая об-

ласть Т=300673K характеризуется энергией 

активации Еа=11,16кДж/моль и соответствует 

радиационному процессу. Начиная с Т=67К, 

наблюдается термическая составляющая про-

цесса накопления молекулярного водорода. 

Как видно из Рис.2, энергии активации радиа-

ционно-термических процессов во II области и 

термических процессов являются одинаковы-

ми, и равны Еа=61,52кДж/моль. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Рис.2 
Температурные зависимости скоростей термиче-

ских (1) и радиационно-термических (2) процессов 

накопления молекулярного водорода в контакте 

нержавеющей стали с водой при Dγ=0,11Гр/с. 

  

Это указывает на то, что при радиацион-

но-термических процессах при Т≥673К и тер-

мические процессы включают в себя более 

энергоемкие процессы, как активация поверх-

ностных атомов и реакция металл-вода. 

Исследована кинетика накопления моле-

кулярного водорода при радиационно-терми-

ческих процессах при различных температурах 

(Рис.3).  

 

 
Рис.3 

Кинетические кривые накопления молекулярного во-

дорода при гетерогенных процессах в контакте Zr с 

водой: 1 - термический процесс при Т=473К;  

2 - радиационно-термический процесс Т=473К; 

 радиационно-термический процесс Т=773К. 
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Гравиметрическим методом определено 

образование оксидной фазы на поверхности Zr 

в результате радиационно-термических про-

цессов в контакте с водой [17]. На основе по-

лученных результатов можно сделать заклю-

чение, что оксидная пленка и молекулярный 

водород образуются стехиометрически по 

уравнению 

 

. 

 

Кинетические кривые накопления моле-

кулярного водорода при радиационно-терми-

ческих процессах, условно, можно разделить 

на следующие области: I - область, соответ-

ствующая накопления Н2 в результате гетеро-

генных процессов с образованием защитной 

оксидной фазы на поверхности циркония; II - 

область образования Н2 в результате разруши-

тельного окисления материалов. На основе по-

лученных закономерностей радиационно-тер-

мических процессов накопления Н2 в контакте 

металлических материалов с водой можно 

определить концентрацию молекулярного во-

дорода в теплоносителе в реальных условиях 

ядерных реакторов. Из значений скоростей ра-

диационной составляющей радиационно-тер-

мических процессов рассчитан радиационно-

химический выход молекулярного водорода на 

энергию, поглощенную водой в системе 

Zr+H2O. 

На основе полученных результатов ради-

ационно-гетерогенные процессы, протекаю-

щие при воздействии ионизирующего излуче-

ния и температуры, можно разделить на сле-

дующие группы: 

− радиационно-гетерогенные процессы, при 

которых скорость радиационных процес-

сов преобладает над скоростью термиче-

ских процессов. В этом случае вкладом 

термических процессов с участием актив-

ных промежуточных продуктов можно 

пренебречь. 

− радиационно-термические гетерогенные 

процессы, при которых в первичных про-

цессах разложения преобладают радиаци-

онные, а в процессе образования конечных 

продуктов большой вклад вносят термиче-

ски стимулированные вторичные процес-

сы. 

− термические гетерогенные процессы, где 

скорость термических процессов разложе-

ния воды в контакте с конструкционными 

материалами преобладает над скоростью 

радиационно-гетерогенных процессов. 

 

ЗАКЛЮЧЕНИЕ 

 

Поведение водорода в облучаемых мате-

риалах представляется еще более сложным, 

чем в сложнолегированных сплавах, в сталях. 

Существует экспериментально подтвержден-

ное мнение о том, что состояние водорода в 

материалах может изменяться, причем оно за-

висит от температуры. Выявлено, что повыше-

ние температуры радиационных процессов в 

контакте с металлическими материалами вы-

зывает ускорение разложения веществ, под-

вергающихся радиолизу и окислению поверх-

ности конструкционных материалов. Эффект 

температуры в радиационных процессах в кон-

тактах металлических материалов с исследуе-

мыми системами связан с ускорением эмиссии 

вторичных излучений и образованием терми-

чески поверхностно-активных центров и тер-

мическим стимулированием вторичных хими-

ческих процессов. В результате радиационно-

химических процессов разложения воды и во-

досодержащих систем в присутствии циркония 

и нержавеющий стали в начальных временах 

контакта на поверхности образуется защитная 

оксидная фаза, а при больших временах 

наблюдается область катастрофического окис-

ления металлов. 
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REAKTOR KONSTRUKSİYA MATERİALLARINDA HİDROGEN PROBLEMLƏRİ 

 

T.N.AĞAYEV, S.Z.MƏLİKOVA, İ.A.FƏRƏCZADƏ, İ.Ə.MƏMMƏDYAROVA 

   

 Nüvə və termonüvə reaktorlarının konstruksiya materiallarında hidrogenin yaratdığı problemlər, materialların 

xassələrinin, habelə onların fiziki-kimyəvi xassələrinin dəyişməsinə səbəb olur. Paslanmayan polad və sirkoniumun su ilə 

təmasında termiki, radiasiya-termiki heterogen proseslər zamanı molekulyar hidrogenin əmələgəlməsinin tədqiqi üzrə təcrübi 

nəticələr ümumiləşdirilmişdir. Müəyyən olunmuşdur ki, alınan nəticələr su ilə soyudulan nüvə reaktorlarının normal və qəza iş 

rejimlərində yenidən baxılması üçün əsasdır. 

 

 
HYDROGEN PROBLEMS OF REACTOR CONSTRUCTION MATERIALS 

 

T.N.AGAYEV, S.Z.MELIKOVA, I.A.FARADJZADE, I.A.MAMADYAROVA 

 

The behavior of hydrogen in construction materials of nuclear and thermonuclear reactors, leading to changes in the prop-

erties of materials, as well as their physicochemical properties, has been considered. Experimental results on the study of the ac-

cumulation of molecular hydrogen during thermal, radiation-thermal heterogeneous processes in the contact of stainless steel and 

zirconium with water were generalized. It was revealed that the results obtained serve as the basis for revising the scenario of 

normal and emergency operating modes of water-cooled nuclear reactors. 

 

 


