
СТРУКТУРА РЕЧОВИНИ

620 ISSN 2071-0194. Укр. фiз. журн. 2026. Т. 71, № 7

С.В. ГАБЄЛКОВ, I.В. ЖИГАНЮК
Iнститут проблем безпеки АЕС НАН України
(Вул. Кiрова, 36а, Чорнобиль 07270; e-mail: i_zhyganiuk@nas.gov.ua)

ДОПОВНЕНА МОДЕЛЬ ЕВОЛЮЦIЇ
МIКРОСТРУКТУРИ ЧОРНОБИЛЬСЬКИХ ЛАВУДК 539.2

Модель еволюцiї мiкроструктури Чорнобильських “лав” (або лавоподiбних паливовмi-
сних матерiалiв, ЛПВМ) 4-го блоку Чорнобильської АЕС оновлено з урахуванням нових
даних щодо чорної керамiки. Зараз ЛПВМ є багатофазними матерiалами: включення
кристалiчних фаз (якi мiстять i не мiстять уран) перебувають у силiкатнiй скло-
фазi, яка мiстить газовi пори, трiщини й нанорозмiрнi поровi канали. ЛПВМ мають
вiдкриту пористiсть. Пiдтверджено й уточнено параметри трьох iз дев’яти вiдомих
ранiше фiзичних i хiмiчних процесiв, якi вiдбуваються в коричневiй керамiцi: окислен-
ня, радiацiйностимульоване фазоутворення й кристалiзацiя. Iдентифiковано ще один
новий хiмiчний процес – синтез оксигiдроксиду, який не мiстить урану. Додано нову
стадiю еволюцiї мiкроструктури. Переглянуто тривалостi стадiй. Надано оновлений
прогноз стану й поведiнки ЛПВМ. У майбутньому група фiзичних i хiмiчних процесiв,
якi послiдовно вiдбуваються один за одним у коричневiй керамiцi й стосуються вклю-
чень оксиду урану, вже не буде iстотно впливати на мiкроструктуру чорної керамiки.
У найближчi роки руйнування ЛПВМ буде малим або його зовсiм не буде. Пiдтвердже-
но, що в середньостроковiй перспективi можливе руйнування ЛПВМ, пiдтверджено
його термiни й розмiри частинок, якi можуть утворюватися в результатi руйнува-
ння ЛПВМ. У вiддаленiй перспективi поведiнка ЛПВМ (як коричневої, так i чорної ке-
рамiки) буде визначатися процесом кристалiзацiї силiкатної склофази. Кристалiзацiя
кiлькох кристалiчних фаз найвiрогiднiше буде сповiльнювати кристалiзацiю склофази
в цiлому. Розглянуто методичнi й технологiчнi пiдходи до поводження з ЛПВМ.
Ключ о в i с л о в а: лавоподiбнi паливовмiснi матерiали, модель еволюцiї, мiкрострукту-
ра, фiзичнi та хiмiчнi процеси, прогноз, кристалiзацiя, радiацiйно-стимульоване фазо-
утворення, окислення, комплекс конфайнмента й об’єкта “Укриття”, методичнi й техно-
логiчнi пiдходи.

1. Вступ
Звiстка про аварiю на атомнiй електростанцiї в
СРСР (мiсто Чорнобиль, Київська область, зараз
це Україна) 26 квiтня 1986 року приголомшила
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жителiв усiєї планети Земля. Лавоподiбнi паливов-
мiснi матерiали (ЛПВМ) або як їх ще називали
“чорнобильськi лави”, було виявлено в пiдреактор-
них примiщеннях зруйнованого реактора. Вони мi-
стять бiльшу частину радiонуклiдiв, якi були утво-
ренi в 4-му блоцi Чорнобильської атомної електро-
станцiї за час вiд останнiх завантажень палива до
аварiї. Фахiвцям знадобилося десять рокiв напру-
жених наукових дослiджень для створення сцена-
рiю формування ЛПВМ. Сформувалася загально-
визнана думка, що ЛПВМ є результатом взаємо-



Доповнена модель еволюцiї мiкроструктури чорнобильських лав

дiї оксиду урану таблеток ядерного палива (що мi-
стять також продукти подiлу й активацiї) з цирко-
нiєвим сплавом оболонки твелiв i силiкатами, що
входять до складу конструкцiйних матерiалiв ре-
актора (серпентинiтової засипки, пiску, бетону то-
що) [1–8].

Однак дослiдникам знадобилося ще двадцять
рокiв, щоб створити модель деградацiї мiкростру-
ктури ЛПВМ. Вперше модель системно й розгор-
нуто викладено в 2016 роцi в роботi [9]. Вiдомо
[1–8], що вiдносно велика кiлькiсть фiзичних i хi-
мiчних процесiв вiдбувалися в ЛПВМ. Автори мо-
делi вибрали сiм iз них. Це процеси, якi суттєво
впливають на формування мiкроструктури.

Ранiше фахiвцi вибирали один, два чи три про-
цеси i, розглядаючи їх, намагалися пояснити пове-
дiнку ЛПВМ. Запропонована модель еволюцiї мi-
кроструктури ЛПВМ [9] вiдрiзнялася тим, що ав-
тори зробили основний наголос на виявлення вза-
ємозв’язку та взаємовпливу фiзичних i хiмiчних
процесiв. Важливо було з’ясувати послiдовнiсть
та/або одночаснiсть їх протiкання. Результати все-
бiчного аналiзу всiх наявних даних про ЛПВМ да-
ли змогу сформувати матерiалознавчу основу для
розумiння еволюцiї мiкроструктури.

У роботi [9] описано всi елементи мiкрострукту-
ри ЛПВМ, зокрема й складовi порового просто-
ру, нанорозмiрнi поровi канали й трiщини. Назва-
но основнi фiзичнi й хiмiчнi процеси, якi визна-
чають мiкроструктуру, видiлено стадiї деградацiї,
оцiнено їх тривалiсть i вперше надано прогноз по-
ведiнки ЛПВМ на найближчi роки й десятилiття.

За перiод з 2016 до 2020 року ми отримали но-
вi данi про фазовий склад коричневої керамiки
[10]. Цi данi й результати їхнього аналiзу дали мо-
жливiсть оновити модель еволюцiї мiкрострукту-
ри ЛПВМ [11]. Пiдтверджено основну тезу про
взаємозв’язок i взаємодiю фiзичних та хiмiчних
процесiв. Вони доповненi ще двома новими. До-
дано новi стадiї еволюцiї мiкроструктури ЛПВМ.
Уточнено тривалiсть вiдомих i визначено трива-
лiсть нових стадiй. Проведено корегування прогно-
зу стану й поведiнки ЛПВМ.

У 2021–2023 роках в Iнститутi проблем безпеки
атомних електростанцiй (IПБ АЕС) отримано новi
данi щодо фазового складу чорної керамiки [12]. Цi
результати стимулювали розвиток моделi еволюцiї
мiкроструктури ЛПВМ задля пiдвищення якостi
прогнозування.

Мета роботи – доповнення моделi еволюцiї мi-
кроструктури ЛПВМ з урахуванням нових даних
щодо чорної керамiки для прогнозування їхнього
стану й поведiнки у найближчiй i вiддаленiй пер-
спективi.

2. Змiна уявлень про мiкроструктуру,
фiзичнi та хiмiчнi процеси в ЛПВМ
у перiод з 1994 до 2023 року

2.1. Фазовий склад i мiкроструктура

2.1.1. Данi до 2016 року

ЛПВМ були гетерогенним твердим розчином [1, 2,
4, 5, 8, 13]. У силiкатнiй скломатрицi (склофазi)
перебувала велика кiлькiсть включень фаз, що мi-
стять i не мiстять уран. Розмiри включень найча-
стiше становили 3–10 мкм. До включень урановмi-
сних фаз належали включення оксидiв урану UО𝑥,
цирконовмiсних оксидiв урану UО𝑥 з Zr, цирконiй-
уран-кисневої фази (Zr,U)O𝑥 i урановмiсного си-
лiкату цирконiю, чорнобилiту Zr1−𝑥U𝑥SiO4. До
включень, що не мiстять уран, належали включе-
ння дендритiв силiкатiв i металевi глобули.

Склофаза ЛПВМ була силiкатним склом, яке
мiстить у своєму складi натрiй, калiй, кальцiй,
магнiй, алюмiнiй, цирконiй, залiзо, уран та iн-
шi елементи [1, 4, 5]. Склофаза мала нерiвномiр-
ний розподiл елементiв. ЛПВМ були “недоваре-
ним” склом [9]. На це вказувало порiвняння па-
раметрiв “отримання”, складу й мiкроструктури
силiкатного скла та ЛПВМ. Силiкатоутворення
завершилося. ЛПВМ мiстили частинки вихiдних
матерiалiв, що не прореагували. Отже, стадiю
склоутворення пройдено лише на 50–70%. Скло-
фаза не позбулася бульбашок. Отже, стадiю освi-
тлення не пройдено зовсiм. Розподiл елементiв у
матерiалi був нерiвномiрним. Про гомогенiзацiю
взагалi не йдеться. Вмiст урану в склофазi мен-
ше (часто в 2–5 разiв), нiж у середньому в ЛПВМ
[7, 8]. Оцiнки показують, що включення мiстять
60–70%, а склофаза – 30–40% урану.

Включення цирконовмiсних оксидiв урану UО𝑥

з Zr [1, 2, 5, 13]. Морфологiя цих включень дуже
рiзноманiтна. Дослiдники повiдомляли про кубi-
чнi й кубооктаедричнi кристали, частинки з кон-
денсованою морфологiєю, а також дендрити. Кри-
сталiчнi включення були продуктами кристалiзацiї
розплаву цирконовмiсного оксиду урану UO𝑥. Ча-
стинки з плавленою морфологiєю не що iнше як
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фрагменти затвердiлих крапель вихiдного розпла-
ву цирконовмiсного оксиду урану UO𝑥. Дендрито-
подiбнi частинки сформувалися в результатi кри-
сталiзацiї частини урану, який спочатку був роз-
чинений у силiкатному розплавi, при охолодженнi
цього розплаву. Дрiбнi включення (1–3 мкм), роз-
ташованi всерединi урановмiсних кристалiв цирко-
ну, були продуктами реакцiї мiж силiкатним роз-
плавом i цирконiй-уран-кисневою фазою (Zr,U)O𝑥.
Вмiст цирконiю у включеннях оксиду урану UO𝑥

становив вiд 2,5 до 7% мас.
Оксид урану й цирконовмiсний оксид урану у

включеннях ЛПВМ було представлено у виглядi
оксиду UO𝑥 [1, 2, 4, 5, 8, 13]. Практично в усiх пу-
блiкацiях автори використовували невизначений
стехiометричний коефiцiєнт для кисню. Тiльки в
роботах [1, 5] зазначено, що кристалiчна структу-
ра iстотної частки цих включень вiдповiдала окси-
ду UO2,25 (за даними рентгенiвського фазового
аналiзу).

Включення (Zr,U)O𝑥 фази [1, 2, 4, 5] були амор-
фними. Це пiдтверджено методом рентгенiвського
фазового аналiзу. (Zr,U)O𝑥 фаза була попередни-
ком чорнобилiту. Включення цiєї фази мiстили та-
кож оксид цирконiю у двох модифiкацiях: моно-
клiннiй i тетрагональнiй [5]. Також про наявнiсть
у ЛПВМ моноклiнного й тетрагонального оксиду
цирконiю вказували автори роботи [8].

Включення урановмiсного силiкату цирконiю,
чорнобилiту (Zr1−𝑥U𝑥)SiO4 [1, 3, 4, 8]. Чорноби-
лiт було отримано пiд час аварiї. Його синтезо-
вано при взаємодiї оксиду кремнiю з (Zr,U)O𝑥

фазою. Чорнобилiт мiстив уран. Його вмiст пе-
ребував у iнтервалi значень 0,05–0,1 ат.%, тобто
(Zr0,96−0,9U0,05−0,10)SiO4 [4]. Включення чорноби-
лiту iнодi мiстили включення моноклiнного дiокси-
ду цирконiю ZrO2 розмiром кiлька мiкрон, а також
урану до 6–7% мас. [1].

Дендрити силiкатiв. Силiкати у виглядi
дендритiв (пiроксен з приблизним складом
(Ca0,08Fe0,02Cr0,02Zr0,02)Al0,18Mg1,86Si1,82O5,67)
мiстилися в склофазi [5]. Зазначається також
наявнiсть дiопсиду CaMg(Si2O6).

Металевi глобули [2] складалися переважно iз
залiза з домiшками Cr, Ni, Zr, U тощо.

Поровий простiр. З 1990-х рокiв вiдомо [2, 5],
що коричнева й чорна керамiки ЛПВМ мiстять
пори округлої форми. Дослiдники вiдзначали та-
кож наявнiсть трiщин у склофазi [5], часто по-

близу включень. Системнi дослiдження пористо-
стi [14, 15] проведено в Iнститутi проблем безпе-
ки атомних електростанцiй Нацiональної академiї
наук України (м. Чорнобиль) у 2013–2015 рр. Ви-
користовувався метод визначення об’ємiв кожної з
наявних у пористому тiлi сукупностей вiдкритих
порових каналiв пiсля видалення робочої рiдини
з них шляхом випаровування. Зразки коричневої,
чорної та полiхромної керамiки мали вiдкриту по-
ристiсть 13, 20 i 0% вiдповiдно (зразки полiхромної
керамiки вiдкритої пористостi не мали). Коричне-
ва керамiка мiстила пори, близькi до сферичної
форми, з трьома дiапазонами дiаметрiв: 100–200,
40–50 i ∼10 мкм. Також коричнева керамiка ма-
ла трiщини й нанорозмiрнi поровi канали. Товщи-
на трiщин становила 2–2,5 мкм, а дiаметр нано-
розмiрних порових каналiв – 40–60 нм. Поровий
простiр у коричневiй керамiцi утворений округли-
ми порами (12% об.), трiщинами (0,3% об.) i нано-
розмiрними поровими каналами (0,7% об.). Чорна
керамiка, поряд з такими ж складовими частина-
ми порового простору, як у коричневої керамiки,
мала ще й нанопори. Поровий простiр чорної кера-
мiки складався з газових пор (15,3% об.), трiщин
(2,04% об.), нанорозмiрних порових каналiв (1,32%
об.) i нанопор (1,35% об.). Дiаметр нанопор у чор-
нiй керамiцi оцiнюється у 15–35 нм.

Пори округлої форми (газовi пори) сформува-
лися при охолодженнi силiкатного розплаву на за-
вершальнiй стадiї аварiї 4-го блоку ЧАЕС [14, 15].
Це сталося внаслiдок зменшення розчинностi га-
зiв у силiкатному розплавi при зниженнi його тем-
ператури. Бiльшiсть трiщин сформувалася внаслi-
док збiльшення об’єму оксидiв урану при їх оки-
сленнi в кристалiчних включеннях. Iстотно мен-
ша частина трiщин має термiчне походження вна-
слiдок швидкого охолодження поверхневих шарiв
ЛПВМ при їх охолодженнi. Вмiст трiщин (оцiн-
ка) становить ∼105 трiщин/см3. Середня вiдстань
мiж ними 100–200 мкм. Нанорозмiрнi поровi ка-
нали, безсумнiвно, сформувалися при об’єднан-
нi певної частини трекiв 𝛼-часток, що утворили
ЛПВМ пiд час 𝛼-розпаду радiонуклiдiв. Наноро-
змiрнi поровi канали з’єднали газовi пори iз зовнi-
шнiм середовищем i забезпечили формування вiд-
критої пористостi ЛПВМ. Формування нанопор у
чорнiй керамiцi, ймовiрно, вiдбулося при охоло-
дженнi ЛПВМ пiд час аварiї й зумовлено рiзни-
цею в коефiцiєнтах лiнiйного теплового розширен-
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ня основної маси склофази та її областей, якi мо-
жливо сформувалися в результатi лiквацiї силiка-
тного розплаву.

Вториннi мiнерали урану на поверхнi ЛПВМ.
Автори статтi [16] iдентифiкували вторин-
ний мiнерал урану, уранiл карбонату натрiю
Na4UO2(CO3)3, в якому натрiй частково замiщено
калiєм. Вiдомi данi [7] про вториннi мiнерали ура-
ну: студитит UO4 · 4H2O, епiантинiт UO3 · 2H2O,
резерфордин UO2CO3 i уранiл карбонат натрiю
Na4UO2(CO3)3. Цi вториннi мiнерали синтезованi
при взаємодiї ЛПВМ iз водою й вуглекислим га-
зом повiтря. Є iнформацiя [17] про формування
вторинного мiнералу урану (Na–S–U–O), що
мiстить не тiльки уран i натрiй, але й сiрку.

2.1.2. Данi, отриманi
в Чорнобилi в 2018–2019 роках

У 2018–2019 роках фахiвцi IПБ АЕС НАН України
провели дослiдження фазового складу коричневої
керамiки ЛПВМ методом рентгенiвського фазово-
го аналiзу [10]. Вперше iдентифiковано урановмi-
снi фази: оксид урану UO2,34 й уранiл силiкат гi-
драт калiю (вiксит) K2(UO2)2(Si2O5)3 · 4H2O. Та-
кож було пiдтверджено наявнiсть вiдомих ранiше
фаз: кубiчного й тетрагонального оксидiв цирко-
нiю та силiкату цирконiю ZrSiO4. Силiкат алюмi-
нiю Al2SiO5 i, можливо, силiкат кальцiю Ca2SiO4,
а також кiлька фаз оксидiв кремнiю було вияв-
лено вперше. Вмiст цих кристалiчних фаз скла-
дав (% мас. у порядку спадання): оксиду урану
UO2,34 – 4,5–5,5; орторомбiчного (1) оксиду крем-
нiю SiO2 – 3–5; уранiл силiкату гiдрату калiю (вi-
кситу) K2(UO2)2(Si2O5)3· 4H2O – 3–4; оксидiв цир-
конiю ZrO2: кубiчного – 1–2 i тетрагонального – 1–
1,5; силiкату цирконiю ZrSiO4 – 0,25–0,35; силiка-
ту алюмiнiю Al2SiO5 i, можливо, силiкату кальцiю
Ca2SiO4 до 0,4–0,6; а також оксидiв кремнiю: орто-
ромбiчного (2) – 0,45–0,75, тригонального – 0,3–0,5
i, можливо, тетрагонального – 0,8–1,2.

Оксид урану [10] у формi оксиду UO2,34. Най-
iмовiрнiше, бiльша частина оксиду урану мiстить
цирконiй, менша – може i не мiстити його. Оки-
слення оксиду урану вiдбувалося пiд час аварiї й
багато рокiв пiсля аварiї. Включення оксиду ура-
ну ЛПВМ перебувають у стисненому станi. Авто-
ри [1] повiдомляли в 1997 роцi, що оксид урану
мiстився у виглядi оксиду UO2,25. Вiдомо, що сте-

хiометричний коефiцiєнт для кисню оксиду урану
пiдвищився з 2 до 2,25 пiд час аварiї й зрiс до 2,34
протягом багатьох рокiв пiсля аварiї.

Уранiл силiкат гiдрат калiю (вiксит)
K2(UO2)2(Si2O5)3 · 4H2O [10]. У 1990-х роках [1, 4,
13] його не було виявлено в ЛПВМ. Вiн сформу-
вався пiсля аварiї в результатi взаємодiї оксиду
урану з включень оксиду урану й оксиду кремнiю,
калiю та натрiю силiкатної склофази ЛПВМ i
води. Формування вiдбувалося за температур
навколишнього середовища протягом тривалого
часу (тридцять три роки, з моменту завершення
аварiї до 2019 року). Процес утворення цiєї спо-
луки пришвидшено тривалим самоопромiненням
ЛПВМ.

Силiкат цирконiю ZrSiO4 (циркон) [10] напев-
но мiстить уран у своїй кристалiчнiй ґратцi.
Це силiкат цирконiю з ураном, або чорнобилiт
(Zr1−𝑥,U𝑥)SiO4 [1, 3, 4, 8].

Оксиди цирконiю (кубiчний i тетрагональ-
ний) [10] були результатом кристалiзацiї аморфної
цирконiй-уран-кисневої фази (Zr,U)О𝑥 за кiлька
десяткiв рокiв, що минули пiсля аварiї. Кристалi-
зацiя, можливо, вiдбулася не повнiстю. Вiдомо [4,
5], що у 90-тi роки ця фаза мiстила зерна моно-
клiнного й тетрагонального оксидiв цирконiю. Во-
ни могли сприяти процесу кристалiзацiї як криста-
лiчнi зародки. Наявнiсть двох фаз оксиду цирко-
нiю можна пояснити ще й нерiвномiрним розподi-
лом урану й цирконiю в ЛПВМ.

Оксиди кремнiю [10]: орторомбiчний (1), орто-
ромбiчний (2), тригональний i, можливо, тетраго-
нальний могли сформуватися при кристалiзацiї ба-
гатокомпонентного силiкатного розплаву пiд час
аварiї (при його охолодженнi), i при кристалiза-
цiї силiкатної склофази протягом бiльше тридця-
ти рокiв пiсля аварiї. Високий вмiст оксиду крем-
нiю у склофазi сприяв кристалiзацiї його фаз. Мо-
жливо, процес кристалiзацiї склофази пришвид-
шено самоопромiненням ЛПВМ. Ймовiрно, само-
опромiнення iнiцiювало процес кристалiзацiї скло-
фази ЛПВМ.

Силiкати. Силiкат алюмiнiю Al2SiO5 i, можли-
во, силiкат кальцiю Ca2SiO4 [10] теж могли сфор-
муватися пiд час аварiї при кристалiзацiї бага-
токомпонентного силiкатного розплаву (при його
охолодженнi) i при кристалiзацiї склофази протя-
гом тридцяти трьох рокiв пiсля її утворення (з
моменту завершення аварiї до 2019 року). Це ста-
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ло можливим через наявнiсть у її складi кремнiю,
кальцiю та алюмiнiю.

2.1.3. Данi, отриманi
поза Чорнобилем у 2020–2023 роках
У роботi [18] представлено данi про елементний
склад скломатрицi в ЛПВМ i про кристалiчнi
фази в них: оксид урану з цирконiєм, UO𝑥 з
Zr; кубiчний оксид урану UO𝑥, зi структурою
й хiмiчним складом, близькими до стехiометри-
чного UO2; штучний циркон з вмiстом урану
(Zr1−𝑥U𝑥)SiO4 (0,05 ≤ 𝑥 ≤ 0,1); тетрагональний
дiоксид цирконiю (Zr1−𝑦U𝑦)O2 (0,11 ≤ 𝑦 ≤ 0,14) i
моноклiнний дiоксид цирконiю (штучний бадделе-
їт) Zr1−𝑥U𝑥O2 (0,033 ≤ 𝑥 ≤ 0,005). Деякi кри-
сталiчнi фази “жовтих плям” на поверхнi чорної
“лави” є мiнералами: епiiантинiт UO3 · 2H2O, студ-
тит UO4 · 4H2O, резерфордин UO2CO3. Також бу-
ло iдентифiковано Na4(UO2)(CO3)3, натрiєвi кар-
бонати Na3H(CO3)2 · 2H2O i Na2CO3 · 2H2O. У цiй
публiкацiї [18] узагальнено данi щодо фазового
складу ЛПВМ у 1994–2017 роках (див. [1–8]). Всi
цi фази представлено в роздiлi 2.1.1.

Група дослiдникiв [19] опублiкувала новi резуль-
тати про хiмiчний склад i структурнi властивостi
матрицi Чорнобильських “лав”. Також представле-
но данi про кристалiчну фазу оксиду урану з цир-
конiєм, UO𝑥+Zr. Елементний склад скломатрицi
(склофази) ЛПВМ близький до наведеного в ран-
нiх роботах [1, 4, 5]. Оксид урану з цирконiєм,
UO𝑥+Zr, виявлено в ЛПВМ багатьма авторами в
90-х роках (див. роздiл 2.1.1) [1, 2, 5, 13].

Дослiдники з Великої Британiї отримали iмiта-
тори ЛПВМ шляхом термообробки й дослiджу-
вали їх фазовий склад та мiкроструктуру [20–
22]. Вихiдна сумiш була виготовлена з вiдповiд-
них оксидiв, гiдроксидiв, карбонатiв i сталi 316
(Fe/Cr18/Ni10/Mo3 Goodfellow). Низька актив-
нiсть зразкiв була досягнута завдяки використан-
ню оксиду збiдненого урану. Отриманий матерiал
був набором кристалiчних фаз у склофазi. Скло-
фаза мала кальцiєво-алюмосилiкатний склад. Ав-
тори iдентифiкували кристалiчнi фази оксиду ура-
ну UО2 i цирконовмiсних оксидiв урану UО𝑥 з Zr,
кубiчного оксиду цирконiю з ураном (Zr1−𝑥,U𝑥)O2,
моноклiнного оксиду цирконiю ZrO2, чорнобилiту
(Zr1−𝑥U𝑥)SiO4 й альбiту (NaAlSi3O8). Також вiд-
значалася наявнiсть сферичних включень, що мi-
стять Fe, Cr, Ni i Mo.

2.1.4. Данi, отриманi
в Чорнобилi в 2020–2023 роках

У 2020–2023 роках в IПБ АЕС НАН України в
мiстi Чорнобиль проведено дослiдження чорної
керамiки ЛПВМ методами електронної мiкроско-
пiї й рентгенiвського фазового аналiзу [12]. Ви-
явлено кристалiчнi фази, якi мiстять уран: Ра-
моїт K2Ca[(UO2)3O3(OH)2]2 · 6H2O, оксид урану
UO2,34(U4O9) i чорнобилiт (Zr1−𝑥U𝑥)SiO4. Також
чорна керамiка мiстить фази, якi не мiстять урану:
Катоїт Ca2,916Al2(SiO4)1,104(O4H4)1,89, оксид ма-
гнiю MgO, алюмiнат магнiю (шпiнель) MgAl2O4,
силiкат кальцiю й магнiю CaMgSiO4 i силiкати ма-
гнiю Mg2SiO4 i MgSiO3. За оцiнками вмiст Рамо-
їту K2Ca[(UO2)3O3(OH)2]2 · 6H2O може становити
5–10% мас., оксиду магнiю MgO – кiлька % мас.,
кожної з iнших фаз – менше 1% мас.

Рамоїт K2Ca[(UO2)3O3(OH)2]2 · 6H2O. Ми
вперше встановили наявнiсть у чорнiй керамiцi
(гiдратованого комплексного оксиду уранiлу
K2Ca[(UO2)3O3(OH)2]2 · 6H2O [12], який є мiне-
ралом Рамоїтом. Такi мiнерали [23] є одними з
перших продуктiв змiни, якi утворюються при
вивiтрюваннi уранiнiту (настуран) в окислених зо-
нах родовищ урану по всьому свiту. У 1990-х роках
[5, 7, 8] мiнерал Рамоїт не був виявлений у ЛПВМ.
Нами показано, що вiн синтезувався при взаємодiї
оксиду урану iз включень оксиду урану й оксидiв
калiю та кальцiю силiкатної склофази ЛПВМ i
води. Формування Рамоїту проходило протягом
тривалого часу (понад тридцять рокiв, з моменту
завершення аварiї до 2022 року) за температури
навколишнього середовища. Очевидно, процес
його утворення обумовлений значною кiлькiстю
дефектiв, якi спричиненi самоопромiненням.

Оксид урану у включеннях. Давно встановле-
но [1, 2, 4, 5], що в ЛПВМ є включення оксидiв
урану. Бiльшiсть їх мiстить також i цирконiй. Че-
рез 37 рокiв пiсля аварiї оксид урану у включе-
ннях перебуває у виглядi оксиду UO2,338(U4O9)
[12]. Стехiометричний коефiцiєнт для кисню до-
рiвнює 2,338. У роботi [1] (1997) повiдомляється,
що тодi оксид урану у включеннях перебував у
виглядi оксиду UO2,25. Враховуючи, що до аварiї
оксид урану в твелах реактора перебував у вигля-
дi UO2, стає зрозумiло, що окислення оксиду ура-
ну у включеннях було пiд час аварiї, i багато ро-
кiв пiсля аварiї. Ми припускаємо (груба оцiнка),
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що стехiометричний коефiцiєнт для кисню окси-
ду урану збiльшився з 2 до 2,25 пiд час аварiї
та збiльшився до 3 (для бiльшої частини оксиду
урану) i 2,338 (для меншої його частини) за бага-
то рокiв пiсля аварiї. Ця бiльшiсть оксиду урану
взяла участь у синтезi Рамоїту. Встановлено [12],
що 80–90% U у включеннях ЛПВМ мiстився у ви-
глядi Рамоїту K2Ca[(UO2)3O3(OH)2]2 · 6H2O, а 10–
20% – у виглядi кубiчного оксиду урану UO2,338

(U4O9).
Оксид магнiю MgO виявлено ЛПВМ вперше

[12]. Вiн може бути продуктом термiчного розкла-
дання доломiту CaMg(CO3)2 пiд час аварiї. Се-
ред рiзних матерiалiв, скинутих у шахту реакто-
ра, був, зокрема, i доломiт [6]. В iнтервалi тем-
ператур 800–900 ∘С карбонат кальцiю й магнiю
CaMg(CO3)2 (доломiт) розкладається до оксиду
кальцiю CaO, оксиду магнiю MgO та вуглекисло-
го газу CO2 [24]. Доломiт мiг i не потрапити у
внутрiшню шахту реактора й не брати участь у
формуваннi чорної керамiки. За такого розвитку
подiй ми не можемо пояснити походження оксиду
магнiю в чорнiй керамiцi.

Чорнобилiт (Zr1−𝑥𝑈𝑥)SiO4 (силiкат цирконiю,
циркон з ураном) виявлено лише в лавах 4-го бло-
ку Чорнобильської АЕС [4, 3, 5, 13]. Чорнобилiт
(Zr1−𝑥U𝑥)SiO4 ЛПВМ було отримано пiд час ава-
рiї при взаємодiї оксиду кремнiю з (Zr,U)O𝑥 фа-
зою. Вмiст урану в чорнобилiтi мiститься в iнтер-
валi значень Zr0,95−0,9U0,05−0,10SiO4 [4].

Катоїт Ca2,916Al2(SiO4)1,104(𝑂4𝐻4)1,89. Впер-
ше виявлено в чорнiй керамiцi ЛПВМ [12]. Вiн є
продуктом взаємодiї води й склофази, можливо в
трiщинах ЛПВМ. Склофаза мiстить усi елементи,
що є в цiй сполуцi крiм водню. Безсумнiвно, ка-
тоїт Ca2,916Al2(SiO4)1,104(O4H4)1,89 сформувався в
ЛПВМ пiсля аварiї за багато рокiв у зруйнованому
реакторi.

Силiкат кальцiю й магнiю CaMgSiO4, алюмi-
нат магнiю (шпiнель) MgAl2𝑂4 i силiкати ма-
гнiю MgSiO3 та Mg2SiO4 [12]. Цi сполуки, ймо-
вiрно, утворилися в склофазi, що мiстить усi необ-
хiднi елементи. Всi цi сполуки, ймовiрно, є проду-
ктом кристалiзацiї склофази. Очевидно, частина
кожної з цих сполук утворилася при кристалiзацiї
пiд час аварiї у процесi остигання лав, iнша ча-
стина – протягом тривалого часу пiсля аварiї. Са-
моопромiнення ЛПВМ сприяло активацiї процесiв
кристалiзацiї.

Металеве залiзо iron 𝛼-Fe (ферит). Вiдомо [4,
13], що ЛПВМ мiстять включення, що складаю-
ться в основному iз залiза. Можливо це 𝛼-Fe (фе-
рит). Залiзо як основний елемент сталей, потрапи-
ло в ЛПВМ в результатi проплавлення корпусу ре-
актора i розплавлення сталевих конструкцiй [20].

2.2. Вiдомi ранiше (до 2020 року)
фiзичнi й хiмiчнi процеси, що визначають
мiкроструктуру ЛПВМ

При створеннi моделi еволюцiї мiкроструктури ла-
воподiбних паливовмiсних матерiалiв у 2016 роцi з
усiх фiзичних i хiмiчних процесiв, що вiдбували-
ся протягом тридцяти рокiв пiсля аварiї (на той
час), ми видiлили тi з них, якi суттєво впливали
на формування мiкроструктури ЛПВМ [9].

Щодо кожного з перерахованих процесiв було зi-
брано й проаналiзовано данi, якi пiдтверджують
їхнє проходження в ЛПВМ [9].

У 2020 роцi оновлено модель еволюцiї мiкро-
структури ЛПВМ [11]. Було використано данi що-
до фазового складу коричневої керамiки ЛПВМ,
отриманi у 2017–2020 роках [10]. У нашому випад-
ку в коричневiй керамiцi через деякий час пiсля
аварiї i дотепер вiдбувається радiацiйно-стимульо-
ваний процес формування уранiл силiкат гiдрату
натрiю-калiю (Na,К)2(UO2)2(Si2O5)3 · 4H2O. Гру-
па процесiв №7 [9] доповнена цим процесом.

Виявлення в коричневiй керамiцi декiлькох фаз
оксиду кремнiю SiO2, силiкату алюмiнiю Al2SiO5 i,
можливо, силiкату кальцiю Ca2SiO4 [10] свiдчило
про те, що в силiкатнiй склофазi упродовж понад
тридцяти рокiв пiсля аварiї вiдбувався i вiдбува-
ється зараз процес кристалiзацiї. Цей процес ми
також внесли до списку (процес № 8). Вiн вiдбу-
вався також i пiд час аварiї. У 1990–1993 роках у
ЛПВМ виявлено силiкати, пiроксен i дiопсид [5],
якi сформувалися в силiкатному розплавi пiд час
аварiї при охолодженнi силiкатного багатокомпо-
нентного розплаву.

2.3. Послiдовнiсть i взаємозв’язок
вiдомих ранiше (до 2020 року) фiзичних
i хiмiчних процесiв, що визначають
еволюцiю мiкроструктури ЛПВМ

Еволюцiя мiкроструктури ЛПВМ, послiдовнiсть i
взаємозв’язок фiзико-хiмiчних процесiв з урахува-
нням усiх даних про фазовий склад i виявлених
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фiзичних i хiмiчних процесiв докладно викладенi
в 2016 [9] i 2021 [11] роках.

Через пiвроку пiсля аварiї ЛПВМ були компози-
цiйним матерiалом. У силiкатнiй склофазi мiсти-
лися кристалiчнi включення: оксидiв урану UО𝑥;
цирконовмiсних оксидiв урану UО𝑥 з Zr; цирконiй-
уран-кисневої фази (Zr,U)O𝑥; урановмiсного силi-
кату цирконiю, чорнобилiту (Zr1−𝑥U𝑥)SiO4; силi-
катiв у виглядi дендритiв i металевi глобули.

У наступнi роки в ЛПВМ вiдбувалося нако-
пичення трекiв вiд 𝛼-часток внаслiдок 𝛼-розпаду
радiонуклiдiв. Через 10–12 рокiв (1996–1998 рр.)
принаймнi частина трекiв з’єдналися й утворили
каркас вiдкритих порових нанорозмiрних каналiв.
Iмовiрно, це сталося внаслiдок перевищення деякої
порогової концентрацiї 𝛼-трекiв.

У результатi повiтря почало проникати до вклю-
чень оксидiв урану по нанорозмiрних порових ка-
налах усередину ЛПВМ. Оксид урану UO𝑥 у вклю-
ченнях почав окислюватися, почала збiльшувати-
ся їхня маса i, вiдповiдно, об’єм. Склофаза стри-
мувала збiльшення об’єму включень. Збiльшення
об’єму включень призвело до того, що склоподi-
бнi фази навколо них опинилися пiд напругою, то-
му почали утворюватися трiщини. Механiчнi вла-
стивостi ЛПВМ iстотно знизилися. Це сталося в
2004–2011 роках [25]. Це уможливило надходже-
ння повiтря до включень оксидiв урану UO𝑥 ще
й по трiщинах. Процес окислення значно активi-
зувався. Оксиди урану UO𝑥 окислилися до окси-
ду UO2,34.

З цього моменту вода почала взаємодiяти з окси-
дами урану UO𝑥, оскiльки вона почала проникати
по трiщинах до включень усередину ЛПВМ. Поча-
ли формуватися гiдроксиди й карбонати. Почався
процес вимивання сполук урану, продуктiв подiлу
й активацiї з ЛПВМ.

Включення урановмiсного силiкату цирконiю,
чорнобилiту (Zr1−𝑥U𝑥)SiO4 i металевi глобули сут-
тєвих змiн не зазнали.

Формування мiнералу вiкситу
(Na,K)2(UO2)2(Si2O5)3 · 4H2O почалося пiсля ава-
рiї. Формування силiкату гiдрату могло початися
пiсля формування трiщин, якими вода проникла
всередину включень. Можливо формування цiєї
сполуки проходило в кiлька етапiв. Формування
силiкату гiдрату натрiю-калiю триває i дотепер.

Спостереження показують, що обидва
процеси, окислення оксиду урану у вклю-

ченнях i синтез уранiл силiкату гiдрату
(Na,K)2(UO2)2(Si2O5)3 · 4H2O, впливають один на
одного. Цi процеси призводять до збiльшення об’-
єму включень i, вiдповiдно, формування великої
кiлькостi трiщин.

Процес кристалiзацiї аморфної цирконiй-уран-
кисневої фази (Zr,U)O𝑥 почався ще пiд час аварiї.
Тодi вона мiстила тетрагональний i моноклiнний
оксид цирконiю ZrO2. Пiсля аварiї цей процес три-
ває. Станом на 2018 рiк про це свiдчить наявнiст у
ЛПВМ 1–2% мас. кубiчного оксиду цирконiю ZrO2

i 1–1,5% мас. тетрагонального.
Процес кристалiзацiї склофази розпочався ще

пiд час аварiї. Вiн триває дотепер. Про це свiдчить
наявнiсть у коричневiй керамiцi декiлькох фаз
оксиду кремнiю SiO2 i силiкату алюмiнiю Al2SiO5

i, можливо, силiкату кальцiю Ca2SiO4.
Ми бачимо, що поведiнку ЛПВМ визначають

не один або кiлька фiзичних i хiмiчних процесiв,
а їхнiй взаємозв’язок i взаємовплив. Накопичен-
ня трекiв 𝛼-часток уможливило формування нано-
розмiрних порових каналiв i вiдкритої пористостi
ЛПВМ. Проникнення повiтря по нанорозмiрних
порових каналах до включень оксиду урану UO𝑥

започаткувало процеси окислення оксиду урану,
якi у свою чергу пiсля збiльшення розмiрiв запу-
стили процес формування трiщин. Через трiщини
вода проникає до включень оксиду урану UO𝑥 i
взаємодiє разом з розчиненими в нiй солями й га-
зами з оксидами урану, утворюючи гiдрати й роз-
чиннi сполуки урану. Радiацiйно-стимульоване фа-
зоутворення уранiл силiкат гiдрату натрiю-калiю
(Na,K)2(UO2)2(Si2O5)3 · 4H2O почалося пiсля на-
копичення необхiдної концентрацiї радiацiйних де-
фектiв у матерiалi. Процес кристалiзацiї також
пришвидшився через наявнiсть значної концентра-
цiї радiацiйних дефектiв.

2.4. Модель еволюцiї
мiкроструктури ЛПВМ 2016 року
та її оновлення в 2021 роцi

2.4.1. Схема мiкроструктури
коричневої керамiки ЛПВМ

Вперше модель еволюцiї мiкроструктури ЛПВМ
було створено в 2016 роцi [9]. У 2021 роцi мо-
дель оновлено завдяки використанню свiжих на
той час даних рентгенiвської дифракцiї коричне-
вої керамiки ЛПВМ, отриманих у 2017–2020 ро-
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Рис. 1. Мiкроструктура коричневої керамiки ЛПВМ (схе-
матичне представлення) [11]

ках [11]. Коричнева керамiка ЛПВМ була матерi-
алом, що складається зi склофази, в якiй є кри-
сталiчнi включення оксидiв урану, оксидiв цирко-
нiю, чорнобилiту та iн. Склофаза була “недова-
реним” склом i мала нерiвномiрний розподiл еле-
ментiв. Матерiал мiстив газовi пори, наноканали й
трiщини. Наноканали й трiщини пронизували ма-
терiал i з’єднали газовi пори мiж собою та з зов-
нiшнiм середовищем. Нанорозмiрнi поровi канали
й трiщини розподiленi в матерiалi нерiвномiрно.
Їхнi концентрацiї були значними поблизу криста-
лiчних включень оксидiв урану. Елементи мiкро-
структури мають розмiри вiд нанометрiв (дiаметр
нанорозмiрних каналiв) до сотень мiкрон (довжи-
на трiщин). Мiкроструктуру ЛПВМ показано схе-
матично, оскiльки це єдиний спосiб вiзуалiзацiї
надзвичайно складної будови лав. Мiкроструктуру
коричневої керамiки ЛПВМ (модель 2021) пред-
ставлено на рис. 1.

Включення оксидiв урану мiстить оксид урану
UO2,34 (див. рис. 1). Включення оксиду цирко-
нiю мiстили уран i мали кубiчну й тетрагональ-
ну структуру. Також видно включення силiкату
цирконiю, вiдомого як чорнобилiт (Zr, U)SiO4. Ви-
явлений у 2019 роцi уранiл силiкат гiдрат калiю-
натрiю (K, Na)2(UO2)2(Si2O5)3 · 4H2O (мiнерал вi-
ксiт) найiмовiрнiше знаходився в зонi контакту
оксиду урану й силiкатної склофази навколо вклю-
чень оксиду урану UO𝑥. Вiн сформувався як ре-
зультат взаємодiї оксиду урану з оксидом кремнiю,
натрiю й калiю зi склофази ЛПВМ i води.

Оксиди кремнiю SiO2: орторомбiчний (1), орто-
ромбiчний (2), тригональний i, можливо, тетра-

гональний, а також силiкат алюмiнiю Al2SiO5 i,
можливо, силiкат кальцiю Ca2SiO4, найiмовiрнiше
знаходяться в об’ємi силiкатної склофази коричне-
вої керамiки ЛПВМ (див. рис. 1).

2.4.2. Стадiї еволюцiї мiкроструктури
за моделлю еволюцiї мiкроструктури ЛПВМ
2016–2021 рокiв
У моделi еволюцiї мiкроструктури ЛПВМ у
2016 роцi було видiлено стадiї еволюцiї мiкро-
структури внутрiшнього об’єму ЛПВМ, визначено
їхню послiдовнiсть та оцiнено тривалiсть [9].

Данi фазового складу коричневої керамiки
ЛПВМ, отриманi в перiод 2016–2020 рокiв, дали
змогу видiлити ще двi стадiї еволюцiї мiкростру-
ктури внутрiшнього об’єму ЛПВМ [11].

2.5. Фiзичнi й хiмiчнi
процеси, виявленi в 2021–2023 рр.,
що визначають мiкроструктуру ЛПВМ
Нашi новi данi (2022–2023 рокiв) щодо чорної
керамiки ЛПВМ [12] показали, що пiсля аварiї
на формування мiкроструктури ЛПВМ вплину-
ли процеси радiацiйно-стимульованого фазоутво-
рення Рамоїту K2Ca[(UO2)3O3(OH)2]2 · 6H2O, кри-
сталiзацiї силiкатiв кальцiю й магнiю CaMgSiO4,
алюмiнату магнiю (шпiнель) MgAl2O4, силiкатiв
магнiю MgSiO3 i Mg2SiO4 та формування Катої-
та Ca2,916Al2(SiO4)1,104(O4H4)1,89. Фазоутворення
Рамоїту K2Ca[(UO2)3O3(OH)2]2 · 6H2O, як фази,
яка вмiщує уран, слiд вiднести до групи проце-
сiв № 7. Данi щодо кристалiзацiї силiкатiв каль-
цiю й магнiю CaMgSiO4, алюмiнату магнiю (шпi-
нель) MgAl2O4 i силiкатiв магнiю MgSiO3 та
Mg2SiO4 доповнять iнформацiю про процес кри-
сталiзацiї склофази (процес № 8). Формування Ка-
тоїта Ca2,916Al2(SiO4)1,104(O4H4)1,89, як фази, яка
не мiстить урану, слiд вiднести до нової групи про-
цесiв взаємодiї води й розчинених у нiй солей i га-
зiв з ЛПВМ, утворення гiдратiв i розчинних неу-
ранових сполук (група процесiв № 9).

3. Результати
3.1. Послiдовнiсть i взаємозв’язок
вiдомих ранiше (2016–2020 роки)
та нововиявлених у 2021–2023 роках
фiзичних та хiмiчних процесiв
Зупинимося докладнiше на процесах у чорнiй ке-
рамiцi ЛПВМ, протiкання яких встановлено у
2021–2023 роках.
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Рис. 2. Мiкроструктура чорної керамiки ЛПВМ з ураху-
ванням нових даних (схематичне представлення)

Радiацiйно-стимульоване фазоутворення Рамо-
їту K2Ca[(UO2)3O3(OH)2]2 · 6H2O у чорнiй кера-
мiцi, iмовiрно, стало можливим пiсля окислення
бiльшої частини оксиду урану у включеннях окси-
дiв урану до оксиду UO3 (процес № 3). Це стало
можливим внаслiдок надходження кисню повiтря
до цих включень оксиду урану по трiщинах iз зов-
нiшнього середовища (процес № 2). Фазоутворен-
ня Рамоїту вiдбулося внаслiдок доступу води до
включень оксидiв урану (процес № 5). Кисень повi-
тря й вода змогли проникнути до включень оксиду
урану по трiщинах, якi сформувалися через збiль-
шення об’єму цих включень (процес №4). Збiль-
шення об’єму вiдбувалося через окислення окси-
ду урану (процес №3), кисень до яких ще ранi-
ше надходив по нанорозмiрних порових каналах.
Нанорозмiрнi поровi канали є результатом об’єд-
нання частини трекiв 𝛼-часток, якi утворювалися
внаслiдок 𝛼-розпаду радiонуклiдiв (процес № 1).

Кристалiзацiя силiкатiв кальцiю й магнiю
CaMgSiO4, алюмiнату магнiю (шпiнелi) MgAl2O4,
силiкатiв магнiю MgSiO3 i Mg2SiO4 вiдбувалася,
як пiд час аварiї при охолодженнi розплаву, так i
протягом 37 рокiв пiсля аварiї, вiдбувається i за-
раз. Пiсля аварiї процес кристалiзацiї пришвидшу-
вався самоопромiненням ЛПВМ.

Формування Катоїту
Ca2,916Al2(SiO4)1,104(O4H4)1,89 стало можливим
внаслiдок проникнення води (процес № 5) до скло-
фази по трiщинах, формування яких (процес № 4)
здiйснилося внаслiдок окислення оксиду урану
(процес №3) у його включеннях. Окислення окси-
ду урану вiдбулося внаслiдок проникнення кисню

повiтря (процес №2) в ЛПВМ по нанорозмiрних
порових каналах. Вони сформувалися внаслiдок
об’єднання частини трекiв 𝛼-часток, що утвори-
лися в результатi 𝛼-розпадiв радiонуклiдiв (про-
цес № 1).

Данi фазового складу чорної керамiки дають змо-
гу розбити фiзичнi й хiмiчнi процеси на двi групи.

Процеси № 1–5 та 7 протiкали послiдовно один
за одним. Вони спричинили змiну фазового скла-
ду ЛПВМ, окислення оксиду урану i формуван-
ня Рамоїту K2Ca[(UO2)3O3(OH)2]2 · 6H2O, а також
змiну структури ЛПВМ, формування нанорозмiр-
них порових каналiв i трiщин. Хоча формування
нанорозмiрних каналiв може тривати, окислення
оксиду урану та його взаємодiя з водою з форму-
ванням Рамоїту практично завершилися.

Процес № 8, кристалiзацiя силiкатної склофази,
вiдбувався ранiше й вiдбувається зараз незалежно
вiд процесiв № 1–5 i 7. Кристалiзацiя вiдбувається
паралельно з процесами № 1–5 i 7. Зараз криста-
лiзацiя склофази перебуває на початковiй стадiї.
Сумарний вмiст кристалiчних фаз, що сформува-
лися в процесi кристалiзацiї, не перевищує 4% мас.

3.2. Оновлена модель еволюцiї
мiкроструктури ЛПВМ (на 2025 рiк)
3.2.1. Схематичне представлення
мiкроструктури чорної керамiки ЛПВМ

Схематично мiкроструктура чорної керамiки
ЛПВМ, з урахуванням нових даних 2021–2023 ро-
кiв, представлена на рис. 2. Чорна керамiка
ЛПВМ є матерiалом, подiбним до коричневої кера-
мiки. Вона також є склофазою, в якiй мiстяться
включення кристалiчних фаз. Склофаза є “не-
довареним” склом i має нерiвномiрний розподiл
елементiв. Чорна керамiка також мiстить газовi
пори, наноканали й трiщини. Як i в коричневiй ке-
рамiцi, наноканали й трiщини пронизали матерiал
i з’єднали газовi пори мiж собою та iз зовнiшнiм
середовищем. Нанорозмiрнi поровi канали й
трiщини розподiленi в матерiалi нерiвномiрно.

Урановмiснi кристалiчнi включення в чор-
нiй керамiцi (80–90%) мають форму Рамоїту
K2Ca[(UO2)3O3(OH)2]2 · 6H2O, iстотно менша ча-
стина (10–20%) – форму оксиду урану UO2,338

(U4O9) i мала частина (до 1 %) (Zr1−𝑥U𝑥)SiO4.
Катоїт Ca2,916Al2(SiO4)1,104(O4H4)1,89 найiмовiр-

нiше мiститься на поверхнях склофази у трiщинах.
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Силiкат кальцiю й магнiю CaMgSiO4, алюмi-
нат магнiю (шпiнель) MgAl2O4 i силiкати магнiю
MgSiO3 та Mg2SiO4, очевидно, мiстяться в об’ємi
склофази.

3.2.2. Новi стадiї
еволюцiї мiкроструктури ЛПВМ.
Тривалiсть стадiй (модель 2025)
Данi щодо фазового складу чорної керамiки
ЛПВМ, отриманi в перiод 2020–2023 рокiв [12], ви-
явили необхiднiсть коригування назв стадiй 4, 5 i
6. Водночас необхiдно врахувати, що стадiя 5 з фа-
зоутворення уранiл силiкату гiдрату натрiю-калiю
(Na,K)2(UO2)2(Si2O5)3 · 4H2O фактично входить у
стадiю 4 (Проникнення води в ЛПВМ по трiщи-
нах. Взаємодiя води з включеннями оксидiв ура-
ну). Стадiю 5 варто вiднести до взаємодiї води з
неурановими фазами ЛПВМ.

Назви стадiй 4, 5 i 6 у новiй редакцiї:
4. Проникнення води в ЛПВМ по трiщинах.

Взаємодiя води iз оксидами урану у включеннях.
Утворення оксигiдроксидiв урану.

5. Проникнення води в ЛПВМ по трiщинах.
Взаємодiя з фазами, якi не мiстять уран. Утворе-
ння оксигiдроксидiв, якi не мiстять уран.

6. Кристалiзацiя аморфних фаз: силiкатної
склофази та аморфної фази (Zr,U)O𝑥.

Тепер ми зупинимося на тривалостi й послiдов-
ностi перерахованих вище стадiй:

Стадiя 1 (створення наноканалiв i вiдкритої по-
ристостi) розпочалася пiсля аварiї, її тривалiсть до
10–12 рокiв. У коричневої та чорної керамiки ста-
дiя 1 закiнчилася.

Стадiя 2 (проникнення повiтря, окислення та
розширення UO𝑥) почалася ще пiд час аварiї i три-
вала пiсля аварiї (1996–1998 рр.) вже пiсля форму-
вання вiдкритої пористостi. У коричневiй керамiцi
стадiя 2 (окислення включень UO𝑥) зараз триває,
у чорнiй – практично завершилася. Тривалiсть цi-
єї стадiї у чорнiй керамiцi до 2 десятилiть, у кори-
чневiй – до 3 десятилiть. Стадiя завершиться при
окисленнi оксиду урану до UO3.

Стадiя 3 (формування трiщин у включеннях)
почалася через деякий час пiсля початку стадiї 2
окислення оксиду урану у включеннях пiсля ава-
рiї. Стадiя 3 у коричневiй керамiцi триває, у чор-
нiй – наближається до завершення. Тривалiсть
стадiї в чорнiй керамiцi до 2 десятилiть, у кори-
чневiй – до 3 десятилiть.

Стадiї 1 i 2, 2 i 3, найiмовiрнiше, накладаються
одна на одну.

Стадiя 4 розпочалася пiсля формування трi-
щин (з 2004 до 2011 року). Пiсля завершення
будiвництва комплексу конфайнменту й об’єкта
“Укриття”) ця стадiя триває. Проникнення води до
ЛПВМ у виглядi атмосферних опадiв припинено,
а у виглядi пари в повiтрi триває. Процеси стадiї
4 значно уповiльнилися. Тривалiсть цiєї стадiї 3–4
десятилiття.

Стадiя 5 розпочалася пiсля формування трi-
щин (з 2004 до 2011 року). У коричневiй керамiцi
на даний момент цiєї стадiї нема, у чорнiй керамiцi
вона триває. З 2018 року з веденням в експлуата-
цiю нового безпечного конфайнменту проникнен-
ня води у виглядi атмосферних опадiв припинено,
а у виглядi пари в повiтрi триває. Процеси стадiї
5 протiкають не активно, але тривалiсть стадiї 3–4
десятилiття.

Стадiя 6 почалася ще при охолодженнi розпла-
ву лави пiд час аварiї, тривала протягом усiх 40 ро-
кiв пiсля аварiї, триває й досi. Тривалiсть стадiї
може бути до 6–8 десятилiть (до переходу в кри-
сталiчний стан основної частини склофази ЛПВМ
й аморфної фази (Zr, U)O𝑥).

Таким чином, коричнева керамiка ЛПВМ на сьо-
годнi перебуває на стадiях 2, 3, 4 i 6, чорна кера-
мiка – на стадiях 4, 5 i 6.

3.3. Доповнений прогноз
стану й поведiнки ЛПВМ
за моделлю 2025

Доповнена модель еволюцiї мiкроструктури дає
змогу доповнити прогноз поведiнки ЛПВМ на най-
ближчу й вiддалену перспективу. Враховуються
як новi данi з чорної керамiки, так i данi з ко-
ричневої керамiки, отриманi ранiше. Розглянемо
докладнiше вплив кожного з фiзичних i хiмiчних
процесiв у ЛПВМ на змiну їх мiкроструктури та
їхню поведiнку загалом.

Самоопромiнення ЛПВМ триватиме (зокрема i
𝛼-розпад радiонуклiдiв). Чорна керамiка ЛПВМ
(як i коричнева) має вiдкриту пористiсть, яка
сформувалася внаслiдок того, що нанорозмiрнi по-
ровi канали поєднали газовi пори iз зовнiшнiм се-
редовищем (процес № 1). Чи буде збiльшуватися
об’єм нанорозмiрних порових каналiв у коричневiй
i чорнiй керамiцi ЛПВМ вже не має значення. На-
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ноканали виконали свою роль. Вони забезпечили
проникнення кисню повiтря до включень оксиду
урану (процес №2).

Процес окислення оксиду урану UO𝑥 у включен-
нях (процес № 3) триватиме переважно у коричне-
вiй керамiцi, меншою мiрою в чорнiй.

Об’єм трiщин, їх довжина i, можливо, також
їхня кiлькiсть збiльшуватимуться через збiльше-
ння об’єму включень оксидiв урану бiльш суттє-
во в коричневiй керамiцi, менш суттєво в чорнiй
(процес №4). Трiщини значною мiрою свою роль
виконали, вони забезпечили проникнення води до
включень оксиду урану.

Проникнення води в ЛПВМ по трiщинах до
включень оксидiв урану (процес № 5) в умовах
комплексу конфайнмента й об’єкта “Укриття” сут-
тєво сповiльнилося. Надходження води у виглядi
атмосферних опадiв повнiстю припинилося, надхо-
дження у виглядi пари у складi повiтря буде три-
вати. Взаємодiя води з оксидом урану UO𝑥, утво-
рення гiдратiв i розчинних сполук урану в кори-
чневiй керамiцi сповiльнилися, у чорнiй практично
припинилися (процес № 7).

Кристалiзацiя силiкатної склофази (процес №8)
буде тривати i в коричневiй, i в чорнiй керамiцi,
так само, як i можлива кристалiзацiя аморфної
цирконiй-уран-кисневої фази (Zr, U)O𝑥 у коричне-
вiй керамiцi.

Утворення гiдратiв, що не мiстять урану (процес
№ 9), у чорнiй керамiцi буде повiльно тривати, у
коричневiй керамiцi можливий початок розвитку
цього процесу.

Процеси №1–5 i 7 вiдбувалися послiдовно один
за одним. Один процес створював умови для акти-
вацiї наступного. Об’єднання принаймнi части-
ни трекiв 𝛼-часток, що утворилися в результа-
тi 𝛼-розпадiв радiонуклiдiв, “увiмкнуло” цю групу
процесiв, що суттєво змiнило структуру ЛПВМ.
Сформувалися нанорозмiрнi канали й трiщини.
Механiчнi характеристики ЛПВМ значно погiрши-
лись. Комплекс конфайнмента, споруджений над
4-м блоком ЧАЕС, не зупинив процес окислення
оксидiв урану (процес № 3), але суттєво уповiль-
нив проникнення води в ЛПВМ (процес №5) i вiд-
повiдно взаємодiю води з оксидами урану. Видно,
що окислення оксиду урану й формування Рамої-
ту практично завершилися. Тому, у майбутньому,
ця група процесiв вже не суттєво впливатиме на
структуру чорної керамiки ЛПВМ.

Данi щодо фазового складу чорної керамiки
дали нам можливiсть скоригувати прогноз пове-
дiнки коричневої керамiки, який було зроблено
в 2021 роцi [11]. Ми прогнозували, що процес
окислення оксиду урану до оксиду урану UO3 i
подальший процес формування уранiл силiкату гi-
драту натрiю-калiю (Na,K)2(UO2)2(Si2O5)3 · 4H2O
призведуть до збiльшення об’єму включень i руй-
нування коричневої керамiки ЛПВМ. Але окисле-
ння оксиду урану до UO3 i подальше формуван-
ня Рамоїту K2Ca[(UO2)3O3(OH)2]2 · 6H2O у чор-
нiй керамiцi ЛПВМ не призвели до руйнування
зразка. Очевидно, навiть значне збiльшення об’-
єму включень фаз, якi мiстять уран, не обов’язко-
во призводить до руйнацiї матерiалу. Можливо, це
пов’язано з тим, що частина оксиду урану та/або
мiнералоподiбних сполук урану могли вийти з об’є-
му трiщини включень.

Натомiсть процес кристалiзацiї (процес № 8)
протiкав, протiкає i протiкатиме незалежно вiд
проникнення в ЛПВМ кисню повiтря й води (або
водяної пари). Комплекс конфайнмента й об’єкта
“Укриття” не впливатиме на кристалiзацiю скло-
фази ЛПВМ. Кристалiзацiя зумовлена переважно
зменшенням вiльної енергiї склоподiбної (амор-
фної) речовини. Протiкання процесу кристалiзацiї
склофази ЛПВМ практично не залежить вiд впли-
вiв умов зовнiшнього середовища. Процес кри-
сталiзацiї буде викликати змiну фазового складу
ЛПВМ (формування кристалiчних фаз у склофа-
зi), змiну об’єму частини матерiалу, збiльшення
механiчних напружень, формування трiщин по-
близу кристалiчних фаз i можливого подальшого
руйнування ЛПВМ.

Процес кристалiзацiї визначатиме поведiнку
ЛПВМ у найближчi кiлька десятилiть. У майбу-
тньому необхiдно придiлити йому значно бiльше
уваги.

Вмiст кристалiчних фаз, що сформувалися в
процесi кристалiзацiї чорної керамiки, близький до
вмiсту в коричневiй керамiцi. У чорнiй керамiцi
кристалiзацiя також перебуває на початковiй ста-
дiї. Тому прогнозна оцiнка часу наближення стадiї
швидкої (або лавиноподiбної) кристалiзацiї (2032–
2039 роки) є актуальною [11]. Утворення значної
кiлькостi кристалiчних зародкiв та їхнє вiдносно
швидке зростання призведе до зменшення об’єму в
мiсцях формування кристалiчних фаз. Це призве-
де до виникнення й зростання механiчних напру-
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жень у склофазi. Перевищення граничних значень
механiчних напружень через деякий час призведе
до руйнування значної частини склофази з утворе-
нням частинок iз середнiми розмiрами 20–50 мкм.
Розмiри частинок склофази можуть варiюватися
вiд 10 до 120 мкм.

Ми повиннi враховувати, що кристалiзацiя скло-
фази є багатофазовою. Швидкостi зародкоутворе-
ння й швидкостi росту кристалiв у всiх цих фазах
вiдрiзняються. Одна (або кiлька) з цих фаз кри-
сталiзуватиметься швидше, їхнiй вмiст буде збiль-
шуватися швидше. Внаслiдок цього елементний
склад склофази, що залишилася, буде змiнювати-
ся, що викличе змiни i швидкостей зародкоутво-
рення й швидкостей росту склофази, що зали-
шилася. Кристалiзацiя кiлькох кристалiчних фаз
ускладнює проведення прогнозiв поведiнки скло-
фази в процесi її подальшої кристалiзацiї. Найiмо-
вiрнiше, кристалiзацiя кiлькох фаз загалом упо-
вiльнить кристалiзацiю склофази.

4. Обговорення

Нашi данi [12, 10] свiдчать про те, що чорна й ко-
ричнева керамiки ЛПВМ мiстять по 10 та 9 кри-
сталiчних фаз вiдповiдно. Кристалiчнi фази пере-
бувають у силiкатнiй склофазi. Вмiст значної ча-
стини цих фаз (9 i 8 фаз вiдповiдно) становить не
бiльше декiлькох % мас. Ми вважаємо, що, врахо-
вуючи вищенаведенi данi, коричнева й чорна ке-
рамiка ЛПВМ можуть вважатися багатофазними
матерiалами з малим вмiстом кристалiчних фаз.

Слiд зазначити, що практично всi данi щодо фа-
зового складу ЛПВМ, отриманi рiзними авторами
за досить тривалий перiод часу (з 1994 до 2024 ро-
ку), добре узгоджуються iз загальним розумiнням
еволюцiї мiкроструктури цих матерiалiв. Проте
результати, представленi у роботi [19], є винятком.
Автори привели фото шлiфiв ЛПВМ i показали
наявнiсть оксиду урану з цирконiєм, UO𝑥+Zr. Ав-
тори не наводять даних про iншi фази, таких як
оксигiдроксиди урану, тобто про фази, якi є ре-
зультатом окислення оксиду урану й подальшої
взаємодiї з водою. Однак, судячи з дати публiкацiї
(2023 рiк), зразки перебували в лабораторних умо-
вах понад 30 рокiв. Можна припустити, що зразки
ЛПВМ зберiгалися в герметичному пакованнi або
як шлiфи, залитi в непроникне для повiтря й парiв
води середовище, наприклад, епоксидну смолу.

Ми вважаємо, що слiд звернути увагу на данi,
отриманi на iмiтаторах ЛПВМ [20–22]. Аналiз ре-
зультатiв показує, що нашi колеги не тiльки фа-
хово пiдiбрали склад вихiдної сумiшi компонентiв,
але й вдало вибрали режими отримання iмiтато-
рiв коричневої та чорної керамiки. Їхнi результа-
ти пiдтвердили не лише формування кристалiчних
фаз оксиду урану UО2 i цирконовмiсного оксиду
урану UО𝑥 з Zr, кубiчного оксиду цирконiю з ура-
ном (Zr1−𝑥U𝑥)SiO4, моноклiнного оксиду цирко-
нiю ZrO2, а й утворення алюмосилiкату натрiю,
альбiту (NaAlSi3O8). Якщо фази оксидiв урану,
оксидiв цирконiю i чорнобилiту (Zr1−𝑥U𝑥)SiO4 є
результатом давно визнаних фiзичних i хiмiчних
процесiв, то формування альбiту (NaAlSi3O8) є
пiдтвердженням протiкання процесу кристалiза-
цiї силiкатного розплаву (попередника силiкатної
склофази) в ходi його охолодження в печi.

За час, що минув пiсля аварiї, в результатi про-
тiкання групи фiзичних i хiмiчних процесiв, якi
пов’язанi з включеннями оксидiв урану в ЛПВМ
(процеси № 1–5 i 7), трiщини сформувалися в
ЛПВМ у значнiй кiлькостi. Це призвело не ли-
ше до iстотного погiршення механiчних характери-
стик, але й до руйнування деякої частини ЛПВМ i
формування аерозолiв. Якщо зараз проводити ви-
лучення ЛПВМ з комплексу конфайнмента й об’-
єкта “Укриття”, ми неминуче зiткнемося з вели-
кими складнощами, утворенням значної кiлькостi
аерозолiв. Процес кристалiзацiї склофази ЛПВМ
буде тривати надалi. Вiн призведе до формува-
ння у ЛПВМ ще бiльшої кiлькостi трiщин. Ви-
лучення ЛПВМ у майбутньому неминуче призве-
де до ще бiльших труднощiв, бiльшої кiлькостi
аерозолiв i ще меншого розмiру їх частинок. На
жаль, з часом складнощi вилучення ЛПВМ лише
зростатимуть.

ЛПВМ Чорнобильського реактора мають бути
доведенi до безпечного стану й переданi у безпе-
чне сховище. Станом на сьогоднi ЛПВМ не є ма-
терiалом, який здатний утримувати радiонуклi-
ди. ЛПВМ мiстять нанорозмiрнi поровi канали
й трiщини. Оксиди урану й урановмiснi сполуки
у включеннях, не є корозiйностiйкими сполука-
ми. Фахiвцi доходять висновку про необхiднiсть
розроблення технологiї поводження з цими мате-
рiалами, зокрема, наприклад, методiв твердофа-
зного кондицiювання. Необхiдно забезпечити, щоб
ЛПВМ були першим бар’єром на шляху радiону-
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клiдiв. У процесi дослiджень ЛПВМ i створення
прогнозу їхньої еволюцiї фахiвцi накопичили до-
свiд роботи з ними. Мiкроструктура ЛПВМ також
вказує на можливi шляхи поводження з ними.

Ранiше ми показали [15], що термообробка
ЛПВМ призводить до повного закриття наноро-
змiрних порових каналiв (за температури 150–
400 ∘С) i до повного закриття трiщин (за темпе-
ратури 200–530 ∘С). Водночас вiдбувається закри-
вання порового простору та, вiдповiдно, суттєве
зменшення поверхнi ЛПВМ. Термообробка за цих
i вищих температур може призвести до термiчного
розкладання оксигiдроксидiв i карбонатiв урану.

Застосуванням методiв електрохiмiї [26] можна
домогтися перерозподiлу сполук урану в поровому
просторi ЛПВМ (у порах i трiщинах), що сприяти-
ме синтезу (зниженню температур i тривалостi) у
процесi подальшої термообробки корозiйностiйких
сполук урану.

Нашi роботи показують [10, 12], що склофа-
за ЛПВМ кристалiзується, тобто матерiал перехо-
дить у термодинамiчно бiльш стабiльний стан. Ми
можемо допомогти йому в цьому. Доцiльно прове-
сти керовану кристалiзацiю склофази ЛПВМ, про-
вiвши термообробку цих матерiалiв. Тим самим ми
зможемо керувати утворенням кристалiчних за-
родкiв i органiзувати їхнє кероване зростання. Пiд-
бором параметрiв можна не допустити руйнування
ЛПВМ внаслiдок активацiї процесу спiкання час-
тково вже кристалiчного матерiалу. Ми зможемо,
за можливостi, вибрати для кристалiзацiї необхi-
днi фази й реалiзувати вiдповiдну послiдовнiсть
їхньої кристалiзацiї. Важливо вибрати тi криста-
лiчнi фази, якi можуть утримувати радiонуклi-
ди у своїх кристалiчних ґратках. Особливу увагу
слiд придiлити радiонуклiдам урану, плутонiю й
америцiю.

Ми вважаємо, що поводження з ЛПВМ у майбу-
тньому вимагатиме використання уявлень i знань
про скло [27] i про кристалiчнi матерiали [28], не-
обхiдних для iммобiлiзацiї радiонуклiдiв. Данi про
процес кристалiзацiї склофази ЛПВМ створюють
передумови для переведення ЛПВМ у склокриста-
лiчнi матерiали. Частина кристалiчних фаз може
стати матрицею (першим бар’єром) для радiону-
клiдiв, iншi кристалiчнi фази й склофаза – дру-
гим бар’єром. Для цього доцiльно використовува-
ти вже вiдомi знання й досвiд для переведення
скла у склокерамiку [29, 30].

5. Висновки
Модель еволюцiї мiкроструктури Чорнобильських
лав доповнено, використовуючи новi данi щодо
чорної керамiки. З дев’яти вiдомих ранiше фiзи-
чних i хiмiчних процесiв ще раз пiдтверджено три:
окислення, радiацiйно-стимульоване фазоутворен-
ня й кристалiзацiя, якi були вперше iдентифiко-
ванi при дослiдженнi коричневої керамiки. Вияв-
лено новий процес – взаємодiю води зi склофа-
зою ЛПВМ iз синтезом гiдратiв неуранових спо-
лук. Уточнено перебiг процесу окиснення оксидiв
урану UO𝑥 у включеннях. Переглянуто тривалiсть
стадiй еволюцiї мiкроструктури.

У майбутньому група процесiв у ЛПВМ (форму-
вання вiдкритих наноканалiв завдяки об’єднанню
деяких трекiв 𝛼-частинок; проникнення кисню по-
вiтря до включень оксидiв урану по цих вiдкритих
каналах; окислення киснем повiтря оксиду урану у
включеннях; формування трiщин через розшире-
ння включень урану, який окислено; проникнення
води цими трiщинами; взаємодiя води й розчине-
них у нiй солей та газiв з оксидами урану; утво-
рення гiдратiв i розчинних сполук урану) вже не
буде мати значного впливу на структуру чорної
керамiки ЛПВМ. Ми не впевненi, що збiльшення
об’єму включень оксиду урану завдяки окислен-
ню й формуванню мiнералоподiбних сполук урану
призводить до руйнування ЛПВМ.

У найближчi роки руйнування ЛПВМ буде не-
значним або його взагалi не буде. Пiдтверджено,
що процес кристалiзацiї (у припущеннi, що криста-
лiзується одна фаза) може наблизитися до швид-
кої (або лавиноподiбної) стадiї до 2032–2039 ро-
кiв (через 8–15 рокiв). Значна частина склофази в
ЛПВМ може зруйнуватися, утворивши частинки
з середнiми розмiрами 20–50 мкм (в дiапазонi роз-
мiрiв вiд 10 до 120 мкм). Кристалiзацiя декiлькох
фаз ускладнює прогнозування поведiнки склофа-
зи. Найiмовiрнiше формування кiлькох кристалi-
чних фаз уповiльнить процес кристалiзацiї скло-
фази в цiлому.

У вiддаленiй перспективi поведiнка ЛПВМ (як
коричневої, так i чорної керамiки) визначатиме-
ться процесом кристалiзацiї силiкатної склофази.

Запропоновано деякi методичнi й технологiчнi
пiдходи до твердофазного кондицiювання ЛПВМ.
Термообробка ЛПВМ дає змогу повнiстю закрити
нанорозмiрнi поровi канали й трiщини, провести
термiчне розкладання гiдратованих сполук урану
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й синтез його корозiйностiйких безводних сполук.
Сполуки урану в поровому просторi ЛПВМ (у по-
рах i трiщинах) можуть бути перерозподiленi вна-
слiдок застосування електрохiмiчного впливу. Ке-
рована кристалiзацiя склофази сприятиме перехо-
ду ЛПВМ у термодинамiчно стабiльний стан.
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AUGMENTED MODEL OF MICROSTRUCTURE
EVOLUTION OF CHORNOBYL LAVAS

The model for the microstructure evolution of Chornobyl

“lavas” or lava-like fuel-containing materials (LFCM) have

been augmented taking into account new data on black ce-

ramics. Currently, LFCM are multiphase materials; a silicate

glass phase contains inclusions of crystalline phases (with

and without uranium), nano-sized pore channels, pores and

cracks. LFCM has open porosity. The parameters of three

of nine previously known physical and chemical processes

that occur in brown ceramics: oxidation, radiation-stimulated

phase formation and crystallization, were confirmed and re-

fined. Another new chemical process has been identified – the

synthesis of uranium-free oxyhydroxide. A new stage of mi-

crostructure evolution has been added. Stage durations have

been revised. Updated forecast of the state and behavior of

LFCM is given. In the future, a group of physical and chemi-

cal processes that sequentially occur one after another in brown

ceramics and are associated with inclusions of urania will no

longer significantly affect the microstructure of black ceram-

ics. There will be little or no destruction of LFCM in the com-

ing years. It has been confirmed that the destruction of LFCM

is possible in the medium term; its timing and particle sizes

into which LFCM can be destroyed have been confirmed. In

the long term, the behavior of LFCM (both brown and black

ceramics) will be determined by the crystallization process of

the silicate glass phase. Crystallization of several crystalline

phases will most likely slow down the crystallization of the

glass phase as a whole. Technological and methodological ap-

proaches to management of LFCM are discussed.

Ke yw o r d s: microstructure, evolution model, lava-like fuel-
containing materials, physical and chemical processes, crystalli-
zation, forecast.
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