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В асимметричных суперконденсаторах при нейтронном облучении про�
исходит разделение и накопление электрического заряда. В работе
представлены исследования источников тока с радиоактивными изо�
топами (ИТРИ) на основе суперконденсаторов емкостью 100 Ф, изго�
товленных с помощью активации нейтронами элементов введенных в
электроды веществ (BN или SrO).
После облучения нейтронами с дозой до 400 Гр суперконденсато�
ры превращаются в ИТРИ и характеризуются скоростью зарядки до
7,8 мкВ/сут. Скорость зарядки ИТРИ увеличивается пропорционально
активационной нейтронной дозе до 14 кГр. Это связано с образовани�
ем β�активных изотопов в результате реакций 14N(n,p)14C и 88Sr(n,γ)89Sr
в материалах электродов суперконденсатора.
Оценка скорости радиационно�индуцированного накопления заряда с
учетом выделяющейся при β�распаде 14С и 89Sr энергии исключает из�
вестные механизмы разделения заряда в конденсированной среде за
счет ионизации и рождения вторичных электронов, образования элек�
тронов и дырок и т.п. Разделение и накопление электрического заря�
да в ИТРИ связано с неравновесными термоэлектрическими явления�
ми в приэлектродных нанообластях. При ядерных реакциях в нанораз�
мерных областях возникают «градиенты температуры» до 105 K/нм,
что приводит к процессу «испарения» до 1013 электронов из нанок�
ристаллитов на временах ~ 10–11 c.

Ключевые слова: источник тока с радиоактивным изотопом, суперконденсатор,
нейтронное облучение, радиационно�индуцированный электрический заряд.
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ВВЕДЕНИЕ
В качестве источников тока постоянной готовности с большим сроком автоном�

ной эксплуатации наиболее перспективны источники, основанные на прямом пре�
образовании ядерной энергии в электрическую, при котором распад радиоактивных
изотопов приводит к радиационно�индуцированному разделению электрических
зарядов. За последние шесть десятилетий разработано и изготовлено много типов
прямых преобразователей ядерной энергии в электрическую [1]. Кроме обеспече�
ния требований радиационной безопасности использование прямого преобразова�
ния энергии сдерживается значительной дороговизной реализуемых к настоящему
времени различных устройств преобразователей. Высокая цена обусловлена доро�
говизной выделения нужных изотопов (β� или α�активных) и сложностью работы
с радиоактивным материалом. По этой причине такие источники энергии использо�
вали и используют там, где с затратами не считаются, на космических объектах, в
военной технике.

Суперконденсаторы с внутренней наведенной радиоактивностью могут быть эффек�
тивными альтернативными источниками тока. Необходимый эффект от преобразова�
ния ядерной энергии в электрическую достигается чрезвычайно большой межфазной
площадью, на которой происходит радиационно�индуцированное разделение заряда.
Дорогостоящее изготовление систем с радиоактивными веществами заменяется ядер�
ным легированием в нейтронном поле изготовленного в обычных заводских услови�
ях полуфабриката, когда в результате взаимодействия с нейтронами введенные в
материал электрода элементы превращаются в радиоактивные изотопы, и суперкон�
денсатор превращается в источник тока с радиоактивным изотопом (ИТРИ).

Физическое моделирование процессов разделения электрического заряда в ИТРИ
ранее было проведено с помощью измерений электрофизических характеристик су�
перконденсаторов, в которых роль радиоактивного изотопа играет проникающее не�
прерывное нейтронное излучение [2]. В данной работе приводятся результаты ис�
следований облучённых асимметричных по площади электродов суперконденсато�
ров с твердым неорганическим электролитом Ag4RbJ5, а в работах [3 – 5] с органи�
ческим электролитом (раствор TEATFB в пропиленкарбонате). Разделение и накоп�
ление электрического заряда на электродах наблюдали непосредственно в процес�
се нейтронного облучения. Было показано, что накопление заряда зависит от асим�
метрии электродов, не зависит от плотности потока нейтронов и определяется по�
глощенной дозой излучения. Характеристики ИТРИ можно оценивать с помощью
экспериментально полученной в [2,6] величины удельной на единицу мощности
поглощенной дозы поверхностной плотности электрического заряда, создаваемой
на проводнике структуры металл�диэлектрик�метал (МДМ), ρ ~10–8 Кл/(Гр⋅м2). Эта
величина постоянна вне зависимости от типа МДМ�структуры и вида облучения
(электроного, нейтронного, ионного).

Как оказалось, электрическое напряжение между электродами и емкость суперкон�
денсаторов увеличивались и после прекращения облучения. Это связано с наведен�
ной радиоактивностью, возникающей вследствие активации нейтронами неорганичес�
кого и органического электролитов, а также углеродного материала электродов. В
твердых электролитах в результате реакции 85Rb(n,γ)86Rb возникает активный изо�
топ с периодом полураспада T1/2 = 18,642 сут (β – 1,8 и 0,7 МэВ, γ – 1,08 МэВ), а в
результате реакции 85Rb(n,p)85Kr получается изотоп с T1/2 = 10,776(3) лет (β – 0,72 МэВ
и γ – 0,54 МэВ) [7]. β�активный (0,155 МэВ) изотоп 14C с T1/2 = 5700 лет возникает
в органических электролитах и материале электродов в результате (n,γ)�реакции из
13C, присутствующего в количестве 1,07% в природном углероде, а также из раство�
ренного азота в результате реакции 14N(n,p)14C.
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В работе приводятся результаты исследований макетов ИТРИ – суперконденса�
торов с β�активностью одного из электродов, которая возникала за счет нейтрон�
ной активации предварительно введенных  веществ.

МЕТОДИКА И РЕЗУЛЬТАТЫ ИЗМЕРЕНИЙ
Суперконденсаторы (СК) и макеты ИТРИ с емкостями 100 Ф и внутренним сопро�

тивлением ~ 1 кОм были изготовлены в ОАО «ЭЛЕКОНД». Площадь электродов со�
ставляла ~ 40 см2, а эффективная площадь ~ 2000 м2. Электроды состояли из акти�
вированного угля со связующими – фторопластом, бутадиенстирольным латексом,
карбоксиметилцеллюлозой. Органический электролит представлял собой раствор
TEATFB в пропиленкарбонате с различной молярностью – от 0,01 до 1 моль. Один из
электродов ИТРИ содержал наночастицы либо BN, либо SrO в количестве 1 мг/см2 в
отличие от СК, в котором оба электрода были одинаковы.

Рис. 1. Интенсивность нейтронов f и разность потенциалов U суперконденсатора (SC) и макета ИТРИ (CSRI)
в процессе облучения

Образцы СК и макетов ИТРИ с BN и SrO облучались нейтронами с мощностью дозы
до 0,1 Гр/с в герметичной емкости с предварительно отожженным силикагелем. На
рисунке 1 показаны результаты измерений непосредственно в процессе облучения
нейтронами в течение ~ 5500 с. После облучения нейтронами в результате реакций
14N(n,p)14C и 88Sr(n,γ)89Sr в материалах электродов появлялись β�активные изото�
пы углерода или стронция. Результаты измерений разности потенциалов на облу�
ченных образцах СК и ИТРИ с BN и SrO в течение 15 сут представлены на рис. 2.

В процессе облучения в течение 5,5⋅103 с происходит снижение остаточного по�
тенциала на образцах (~ 20 мкВ) до 40% от начального значения. Снижение оста�
точного потенциала, по�видимому, связано с частичной ионизацией в приэлектрод�
ном двойном электрическом слое в электролите, его замыканием и, как следствие,
разряжением СК и ИТРИ. Из рисунка 2 видно, что после облучения нейтронами до�
зой около 2,9⋅1013 н/см2 за время 1,3·106 с в ИТРИ разность потенциалов возросла
до 70 – 130 мкВ. В течение того же времени разность потенциалов на СК не изме�
няется с точностью 5 мкВ.
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Рис. 2. Зависимость разности потенциалов от времени облученных нейтронами с дозой 2,9⋅1013 н/см2 образцов
источников тока CSRI и суперконденсатора SC

Рис. 3. Изменение разности потенциалов облученного нейтронами с дозой 1,0·1015 н/см2 образца CSRI (BN)
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Для исследования влияния дозы облучения и содержания β �активных изотопов
на скорость изменения разности потенциалов на электродах образец ИТРИ (BN)
дополнительно облучили до дозы 1,0·1015 н/см2. Перед этим электроды макета были
замкнуты на 104 с. После облучения через 17 суток выдержки для спада наведен�
ной короткоживущей гамма�активности от элементов конструкции электроды ИТРИ
(BN) также замкнули на четверо суток (3,5·105 с). Результаты последующих в тече�
ние 21 сут (1,8·106 с) измерений разности потенциалов показаны на рис. 3. К началу
измерений разность потенциалов составила 20 мкВ, а через 3·105 с медленный рост
напряжения, как видно на рисунке, сменился быстрым.

ОБСУЖДЕНИЕ РЕЗУЛЬТАТОВ ИЗМЕРЕНИЙ
Важным экспериментальным подтверждением реализации ИТРИ на основе супер�

конденсатора является результат изменения скорости зарядки с увеличением акти�
вационной нейтронной дозы. Сравнение графиков на рис. 2 и 3 показывает, что
скорость зарядки образца ИТРИ (BN) увеличилась в 31 раз – от 7,8 до 240 мкВ/сут
при увеличении дозы облучения нейтронами в 34,5 раза. Это свидетельствует о про�
порциональности скорости разделения заряда количеству β�активных изотопов 14С
в электроде суперконденсатора.

Некоторые выводы относительно микроскопического механизма разделения за�
рядов в макетах ИТРИ можно сделать, анализируя кинетику изменения разности
потенциалов на электродах образцов. В течение 1·106 с  разность потенциалов уве�
личивается на ~ 100 мкВ (см. рис. 2), что соответствует скорости накопления заря�
да ~ 10–8 Кл/с. С другой стороны, можно оценить число распадов в единицу време�
ни, получаемых активацией нейтронами изотопов. С учетом известных данных о се�
чении реакции 14N(n,p)14C [7] и энергии нейтронов в диапазоне энергий от тепло�
вых до 104 эВ получим, что при дозе 2,9·1013 н/см2 доля активных ядер 14C состав�
ляет ~ 10–11. Содержание BN составляет 40 мг, что соответствует 5·1020 атомам азота
на всем электроде и образовавшимся 5·109 изотопам углерода. Ядра 14C испытыва�
ют β�распад с периодом 5700 лет (1,8·1011 с), что означает примерно один распад
за 100 с на всем электроде ИТРИ (BN). Если полагать, что все ядерные реакции
приводят к разделению заряда между электродом и электролитом, то один распад
приводит к перемещению через приграничный двойной электрический слой ~ 1013

электронов.
Аналогичный результат получается для ИТРИ (SrO). Эффективное среднее сече�

ние 88Sr(n,γ)89Sr [7] для спектра нейтронов составляет три барна, так что доля ак�
тивированных изотопов также ~ 10–11. С учетом общего числа атомов Sr 5·1019 и
периода полураспада 89Sr 54 дня (4,7·106 с) получим оценку в несколько десят�
ков делений за секунду. Это соответствует перемещению до 109 – 1010 электро�
нов через границу углеродный слой � электролит в результате одного ядерно�
го превращения.

Такая оценка с учетом выделяющейся при β�распаде энергии 0,155 МэВ (14С) и
1,5 МэВ (89Sr) исключает механизмы разделения заряда в результате ионизации –
рождения вторичных электронов, образования электронов и дырок и т.п. Действи�
тельно, количество вторичных электронов при энергии ионизации более 1 эВ не
может превышать числа 106. Кроме того оценки для ИТРИ с электродами с BN и SrO
отличаются на три – четыре порядка, в то время как из эксперимента следует при�
мерно одинаковый результат. Вероятнее всего, механизмы разделения и накопле�
ния электрического заряда в ИТРИ связаны с микроскопическими неравновесными
явлениями термоэлектронного переноса через двойной электрический слой толщи�
ной в несколько межатомных расстояний на границе с электролитом.
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Выделяющаяся при β�распаде энергия приводит к увеличению температуры элек�
тронов в нанообластях на поверхности проводящего углеграфитового электрода до
1 – 2 эВ. На временах до 10–13 с до таких же величин возрастает решеточная тем�
пература, и возникает так называемый «термопик», который может существовать на
временах до 10–6 – 10–7 с в наноразмерных кристаллитах. Оценки в соответствии с
[8] с использованием газодинамических соотношений переноса в условиях, возни�
кающих на нанометровом масштабе «градиентов температуры» до 1014 K/м, приво�
дят к значениям скорости «испарения» электронов из нанокристаллов на уровне до
1013 на временах ~ 10–11 c.

Процесс является стохастическим и сильно неоднородным вдоль поверхности
раздела, движущей силой которого являются локальные всплески «температуры»
до 1 – 2 эВ. В течение таких «термопиков» через двойной электрический слой пе�
ремещается до 1013 электронов. Неоднородность распределения заряда вдоль по�
верхности (неоднородность образующегося двойного электрического слоя) при�
водит к длительным процессам перетекания, выравнивания заряда в приповерх�
ностном слое электролита, что, вероятно, обусловливает начальное замедление
процесса заряда ИТРИ в течение 3·105 с, которое отчётливо видно на рис. 3. Дли�
тельная релаксация в процессах перезарядки суперконденсаторов – хорошо из�
вестный факт [9, 10].

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Изготовлены макеты источников тока с радиоактивными изотопами (ИТРИ) на ос�

нове суперконденсаторов с помощью активации нейтронами элементов введенных
в электроды веществ (BN, SrO). После облучения нейтронами с дозой 2,9·1013 н/см2

за время 1,3·106 с разность потенциалов возросла до 70 – 130 мкВ при отсутствии
изменений на контрольном образце в пределах 5 мкВ.

Показано, что скорость зарядки ИТРИ увеличивается пропорционально актива�
ционной нейтронной дозе до 1,0·1015 н/см2. Скорость накопления заряда ИТРИ про�
порциональна количеству β �активных изотопов 14С, образующихся в результате
(n,p)�реакции на азоте нанокристаллического BN, введенного в один из электродов.

Оценка скорости радиационно�индуцированного накопления заряда с учетом вы�
деляющейся при β�распаде 14С и 89Sr энергии исключает известные механизмы раз�
деления заряда в конденсированной среде в результате ионизации и рождения вто�
ричных электронов, образования электронов и дырок и т.п. Вероятнее всего, раз�
деление и накопление электрического заряда в ИТРИ связано с неравновесными тер�
моэлектрическими явлениями в приэлектродных нанообластях.
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ABSTRACT
In asymmetric supercapacitors, electric charges are separated and accumulated

during neutron irradiation. The paper deals with current sources with radioactive
isotopes (CSRI) based on 100 F supercapacitors made by means of neutron activation
of elements introduced into the electrodes of substances (BN or SrO). After neutron
irradiation with a dose of up to 400 Gy, the supercapacitors turn into CSRI with a
charging rate of up to 7.8 μ V/day. The CSRI charging rate increases in proportion to
the activation neutron dose up to 14 kGy. This is due to the production of β �active
isotopes as a result of the reactions 14N(n, p)14C and 88Sr(n, γ)89Sr in the supercapacitor
electrodes.

An estimate of the radiation�induced charge accumulation rate, taking into account
the energy released during β �decay of 14C and 89Sr, excludes the known charge
separation mechanisms in a condensed medium due to the ionization and production
of secondary electrons, electron�hole pair generation, etc. The electric charge separation
and accumulation in CSRI occurs as a result of nonequilibrium thermoelectric
phenomena in the near�electrode nano�regions. Nuclear reactions in nanoscale regions
produce «temperature gradients» up to 105 K/nm. This leads to the «evaporation» of
up to 1013 electrons from nanocrystallites at times of ~ 10–11 s.

Key words: current sources with radioactive isotopes (CSRI), supercapacitor, neutron
irradiation, radiation�induced electric charge.
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