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Реферат. В твэлах с газовым подслоем внутреннее пространство заполняется гелием 
для обеспечения теплоотвода от топлива. В процессе облучения в результате выхода 
газообразных продуктов деления состав исходной газовой среды под оболочкой 
твэла изменяется, что приводит к изменению его теплофизических характеристик. 
Послереакторными исследованиями показано, что парциальное давление азота под 
оболочками твэлов увеличивается с ростом выгорания топлива, так как в результате 
облучения из нитридного уран-плутониевого топлива под оболочку твэлов кроме 
инертных газов криптона, ксенона и гелия выходят также атомы азота. Механизмы 
выхода инертных газов и азота из нитрида различны: диффузионный механизм для 
инертных газов и выбивание осколками деления для азота. Различие в механизмах 
выхода газов приводит к существенному количественному различию выхода газов 
под оболочку. Удельный выход азота под оболочку твэлов значительно ниже удель-
ного выхода остальных газов, но его наличие является важным фактором, так как от 
давления азота под оболочкой твэла зависит температура диссоциации смешанного 
нитрида, а также азотирование внутренней поверхности оболочки. Проведены 
обобщение и анализ результатов послереакторных исследований содержания азота 
в газовой смеси под оболочками 87-ми исследованных твэлов после облучения  
в реакторе БН-600 в составе 17-ти экспериментальных ТВС со смешанным нитридным 
уран-плутониевым топливом, облученных до максимального выгорания топлива от 
3 до 9% т.а.

Ключевые слова: смешанное нитридное уран-плутониевое топливо, эксперимен-
тальные твэлы, экспериментальные ТВС, послереакторные исследования, парци-
альное давление азота, газообразные продукты деления, азотирование оболочки, 
инертные газы.
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Введение

Для обеспечения теплоотвода от топливной композиции в твэлах с газовым под-
слоем внутреннее пространство заполняется гелием. В зависимости от конструкции 
твэла и технологии его изготовления процентное содержание и давление гелия под 
оболочкой могут быть различными. В процессе облучения в результате выхода газо-
образных продуктов деления состав исходной газовой среды под оболочкой твэла 
изменяется, что приводит к изменению его теплофизических характеристик. Поэтому 
изучение кинетики и механизмов выхода газа из топлива в результате облучения 
является одной из наиболее важных задач при послереакторных исследованиях 
твэлов. В работах [1, 2] приводятся результаты исследования выхода газообразных 
продуктов деления (Xe и Kr) и гелия под оболочку твэлов с урановым и смешан-
ным уран-плутониевым нитридным топливом после облучения в реакторах БР-10  
и БН-600. Установлено, что в наибольшем количестве из нитридного топлива выделя-
ются ксенон, затем гелий и криптон. Систематические послереакторные исследования, 
проведенные в АО «ГНЦ НИИАР», показали, что в состав газовой смеси под оболочками 
облученных нитридных твэлов входит также азот. Несмотря на то, что в процентном 
отношении количество азота под оболочкой твэла невелико по сравнению с другими 
газами, он является важным параметром, так как от давления азота под оболочкой 
твэла зависит температура диссоциации смешанного нитрида, а также азотирование 
внутренней поверхности оболочки.

В данной статье проводятся обобщение и анализ результатов исследования со-
держания азота в газовой смеси под оболочками 87-ми исследованных твэлов после 
облучения в реакторе БН-600 в составе 17-ти экспериментальных ТВС со смешанным 
нитридным уран-плутониевым топливом, облученных до максимального выгорания 
топлива от 3 до 9% т.а.

Результаты измерения содержания азота под оболочкой нитридных 
твэлов реактора БН-600

При изготовлении внутренний объем твэлов реактора БН-600 со смешанным ни-
тридным уран-плутониевым топливом, согласно техническим условиям, заполняется 
гелием с объемным содержанием не менее 94% при атмосферном давлении. Если 
считать, что остальная часть газовой смеси является воздухом (78% азота), то мак-
симальное парциальное давление азота под оболочкой твэла в исходном состоянии 
не должно превышать 4,7 ⋅10–3 МПа. Прокол оболочек двух твэлов-свидетелей № 0050  
и № 0420 комбинированной экспериментальной сборки КЭТВС-6 до облучения показал, 
что парциальное давление азота в них составляет 2,8 ⋅10–3 и 3,12 ⋅10–3 МПа, т.е. твэлы 
соответствуют техническим условиям (рис. 1).
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Рис. 1. Осредненные значения парциального давления азота под оболочкой всех нитридных твэлов 
КЭТВС-1, 2, 3, 6, 7 после облучения в реакторе БН-600, а также твэлов-свидетелей КЭТВС-6 № 0050  
и № 0420; * – расчетное значение давления азота при заполнении твэла гелием на 94%

Рис. 2. Осредненные значения парциального давления азота под 
оболочкой всех нитридных твэлов ЭТВС после облучения в реакторе 
БН-600

При проведении послереакторных исследований в АО «ГНЦ НИИАР» при проко-
ле облученных в реакторе БН-600 нитридных твэлов наряду с измерением общего 
количества газа под оболочкой твэла исследовался и состав газа, в том числе из-
мерялось процентное содержание азота в газовой смеси. На рисунке 1 показаны 
средние значения парциального давления азота под оболочкой твэлов КЭТВС вместе 
с парциальным давлением азота в твэлах-свидетелях КЭТВС-6, а также приведено 
расчетное давление азота в исходном твэле при заполнении его гелием на 94%. На 
рисунке 2 показаны средние значения парциального давления азота под оболочками 
твэлов исследованных ЭТВС. 
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Результаты анализа экспериментальных данных

На рисунке 3 показаны значения парциального давления азота под оболочками 
твэлов в зависимости от выгорания топлива. Как видно, парциальное давление азо-
та под оболочкой возрастает с ростом выгорания топлива. На рисунке 4 показано 
изменение парциального давления азота под оболочками исследованных твэлов  
в зависимости от массовой доли азота в топливе (паспортные данные).

Рис. 4. Парциальное давление азота под оболочкой нитридных 
твэлов в зависимости от массовой доли азота в топливе: ■ – твэлы 
КЭТВС; ● – твэлы ЭТВС

Рис. 3. Парциальное  давление азота под оболочкой нитридных 
твэлов в зависимости от выгорания топлива: ■ – твэлы КЭТВС;  
● – твэлы ЭТВС
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Из приведенных данных следует, что
• во всех случаях за исключением твэлов № 99 КЭТВС-7, № 68 ЭТВС-17 и № 107 

ЭТВС-18 парциальное давление азота под оболочкой облученных твэлов меньше 
исходного значения (давление азота в твэлах-свидетелях); для КЭТВС-6, КЭТВС-2  
и КЭТВС-3 давление азота после облучения снизилось более чем в 10 раз по срав-
нению с исходным;

• парциальное давление азота под оболочками исследованных твэлов увеличива-
ется с ростом выгорания топлива;

• парциальное давление азота под оболочками исследованных твэлов не зависит 
от массовой доли азота в смешанном нитридном топливе.

Проведенные измерения содержания азота под оболочкой твэлов показали, что 
в большинстве случаев парциальное давление азота в твэлах после облучения ниже 
исходного расчетного значения давления или давления в твэлах-свидетелях КЭТВС-6 
(см. рис. 1, 2). Особенно это заметно для твэлов с наименьшими значениями выго-
рания топлива (КЭТВС-6, КЭТВС-2 и КЭТВС-3). В этих твэлах парциальное давление 
азота после облучения более чем на порядок ниже давления азота при изготовлении 
твэлов. Это означает, что азот, находящийся в твэле в газовой фазе, в самом начале 
облучения практически полностью взаимодействует с внутренним содержимым твэла 
(с топливным сердечником и (или) с материалом оболочки). В принципе, возможны 
оба этих процесса. Азотирование внутренней поверхности оболочки наблюдалось 
для большинства исследованных твэлов со смешанным нитридным уран-плутониевым 
топливом [3]. При повышенных температурах газообразный азот может взаимодей-
ствовать с достехиометрическим нитридом урана [4]. Анализ паспортных данных 
по составу СНУП-топлива в исследованных ЭТВС показывает, что содержание азота 
в большинстве исследованных твэлов ниже точного стехиометрического состава, 
равного 5,55 масс.%.

Вместе с тем из рис. 3 следует, что с ростом выгорания СНУП-топлива количество 
азота под оболочкой твэлов увеличивается. Единственным источником азота в твэле 
является смешанный нитрид, в котором половину общего числа атомов составляют 
атомы азота. Одним из возможных механизмом выхода атомов азота в газовое про-
странство является их выбивание образующимися при делении атомов урана или 
плутония осколками деления [5, 6]. В отличие от атомов инертных газов (Kr, Xe, He), 
которые при достаточно высокой температуре могут свободно перемещаться в нитриде 
урана, атомы азота находятся в узлах кристаллической решетки, и их перемещение 
диффузионным путем ограничено. Тем не менее, атомы азота, которые находятся 
вблизи свободной поверхности, могут быть выбиты из топлива осколками деления 
и перейти в газовую фазу под оболочку твэла. На рисунке 5 этот процесс показан 
схематически, откуда видно, что в результате упругих столкновений с продуктами 
деления атомы решетки (уран, плутоний или азот) могут быть выбиты за поверхность 
нитрида. Интенсивность этого процесса определяется многими факторами, но наиболее 
важными из них являются скорость генерации осколков деления (скорость деления), 
длина пробега первично выбитых атомов и площадь открытой поверхности нитрида. 
При этом наибольшая неопределенность в расчетах скорости выбивания атомов 
азота из облученного смешанного нитрида связана с оценкой площади открытой 
поверхности топливных таблеток, находящихся в твэле. В исходном состоянии в твэле 
находится более сотни топливных таблеток с общей геометрической поверхностью 
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приблизительно 250 – 300 см2. Кроме этого, спеченные таблетки смешанного нитрида 
имеют открытую пористость, что также необходимо учитывать. В начальный период 
облучения при выходе реактора на мощность происходит фрагментация топливных 
таблеток, что в несколько раз увеличивает их открытую поверхность. При дальней-
шем облучении в топливном сердечнике образуются газонаполненные поры в теле 
и на границе зерен. После достижения определенной величины выгорания поры, 
расположенные на границах зерен, соединяются в каналы, выходящие на поверх-
ность топливной таблетки. Это существенно увеличивает поверхность, через которую 
атомы азота могут быть выбиты в газовое пространство твэла. Оценка количества 
азота, вышедшего под оболочку нитридных твэлов после облучения в реакторе  
БН-600, по зависимостям, приведенным в работах [5, 6], с учетом неопределенно-
стей показывает неплохое соответствие с измеренными значениями давления азота  
в облученных твэлах.

Удельный выход азота из СНУП-топлива при схожих условиях во много раз мень-
ше удельного выхода образующихся газообразных продуктов деления (ксенона  
и криптона) или гелия (рис. 6), что еще раз свидетельствует о том, что выход атомов 
азота происходит лишь из довольно тонкого поверхностного слоя топливных табле-
ток. Тем не менее, наличие азота под оболочкой твэла важно с точки зрения вопроса 
диссоциации смешанного нитрида при высоких температурах. Известно, что нитрид 
урана плавится конгруэнтно при температуре 3100 К и давлении азота 2,5 ⋅10–1 МПа  
и выше, температура плавления уран-плутониевого нитрида несколько ниже ~ 3045 К 
[7]. При более низком давлении азота нагрев нитрида до высокой температуры при-
водит к его диссоциации. Максимальная температура СНУП-топлива при нормальной 
эксплуатации реактора не превышает 1500 – 1600°С, что соответствует равновесному 
давлению азота над нитридом урана, равному ~ 6 ⋅ 10–9 МПа [8]. Добавление в замкнутую 

Рис. 5. Схема выбивания атомов из поверхностного слоя 
кристалла осколками деления [6]
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систему, какой является твэл, азота до давления ~ 2 ⋅10–3 МПа будет сдвигать реакцию 
разложения нитрида урана в сторону более высоких температур, и равновесие в си-
стеме будет установлено уже при значительно более высокой температуре ~ 2400°С 
[8]. Немногочисленные данные показывают, что при низких температурах давление 
азота над смешанным нитридом выше, чем над нитридом урана, однако с повышением 
температуры это различие уменьшается [9]. Таким образом, можно утверждать, что 
для герметичных твэлов, достигших выгорания топлива ≥ 8% т.а., выделение азота 
из смешанного уран-плутониевого нитрида будет дополнительным фактором, пре-
пятствующим его диссоциации.

Заключение

Проведенные измерения содержания азота под оболочкой экспериментальных 
нитридных твэлов после их облучения в реакторе БН-600 показали, что в большин-
стве случаев парциальное давление азота в твэлах после облучения ниже исходного 
расчетного значения давления. Это означает, что азот, находящийся в твэле в газовой 
фазе, в самом начале облучения практически полностью взаимодействует с топливным 
сердечником и (или) с материалом оболочки.

Вместе с тем, проведенный в данной работе анализ результатов послереакторных 
исследований показал, что парциальное давление азота под оболочками исследо-
ванных твэлов увеличивается с ростом выгорания топлива, так как в результате 
облучения из смешанного нитридного уран-плутониевого топлива под оболочку 
твэлов, кроме инертных газов криптона, ксенона и гелия, выходят также атомы азота. 
Механизмы выхода инертных газов и азота существенно различны: диффузионный 
механизм для инертных газов и выбивание осколками деления для азота. Различие 
в механизмах выхода газов приводит к существенному количественному различию 
выхода газов под оболочку. Удельный выход азота под оболочку твэлов значительно 

Рис. 6. Удельный выход криптона (■) и азота (●) из  СНУП-топлива 
после облучения в реакторе БН-600
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ниже удельного выхода для остальных газов. Тем не менее, для герметичных твэлов, 
достигших выгорания ≥ 8% т.а., выделение азота из смешанного уран-плутониевого 
нитрида является дополнительным фактором, препятствующим его диссоциации.
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Abstract

In gas-bonded fuel pins the interior space is filled with helium in order to provide heat 
removal from the fuel. Under irradiation, as a result of gaseous fission products release, 
the initial gas composition under the fuel pin cladding changes, which leads to a change 
in its thermophysical characteristics. Post-irradiation examinations have shown that 
the partial pressure of nitrogen under the fuel pin cladding increases with fuel burn-up 
increase, since nitrogen atoms also release from uranium-plutonium nitride fuel under 
the cladding, in addition to the krypton, xenon and helium inert gases. The mechanisms 
of release of inert gases and nitrogen from nitride are different: the diffusion mechanism 
for inert gases and the knocking out of fission fragments for nitrogen. The difference in 
the gas release mechanisms leads to a significant quantitative difference in the gases 
release under the cladding. The specific nitrogen yield under the fuel pin cladding is 
significantly lower than the specific yield of other gases, but its presence is an important 
factor, since the dissociation temperature of the mixed nitride, as well as the nitriding 
of the inner surface of the cladding, depends on the nitrogen pressure under the fuel pin 
cladding. A generalization and analysis of the results of post-irradiation examinations 
of the nitrogen content in the gas mixture under the claddings of 87 investigated fuel 
pins after irradiation in the BN-600 reactor as part of 17 experimental fuel assemblies 
with mixed uranium-plutonium nitride fuel, irradiated to maximum fuel burn-up from 
3 at.% to 9 at.% is carried out in the paper.

Keywords: mixed uranium-plutonium nitride fuel, experimental fuel pins, experimental 
fuel assemblies, post-irradiation examination, nitrogen partial pressure, fission gas 
products, cladding nitriding, inert gases.
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