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Аннотация 

Проблема обезвреживания жидких радиоактивных отходов (ЖРО) является одной из ключевых в ядерной 
энергетике. Исследована иммобилизация высокоактивного радионуклида 137Cs в керамические матрицы  
на основе цеолита NaY, предварительно насыщенного цезием. Сравнивались четыре метода консолидации: 
холодное прессование с последующим спеканием (CPS), CPS с микроволновым нагревом (MW), горячее 
прессование (HP) и искровое плазменное спекание (SPS). Установлено, что метод SPS при 1 000 °C и времени 
выдержки 5 мин позволяет получить керамику с наивысшими функциональными характеристиками: скорость 
выщелачивания ионов Cs⁺ составила 2,3·10-8 г/(см2·сут), микротвердость — 619 HV, плотность — 2,721 г/см3. 

Высокие показатели обусловлены формированием однородной мелкозернистой структуры с изоструктурными 
фазами поллуцита CsAlSiO4 и нефелина Na8Al4Si4O18 кубической сингонии. Метод HP также показал сокращение 
времени обработки до 5 мин и высокую микротвердость (587 HV), однако скорость выщелачивания была  
на два порядка выше. Методы CPS и MW не привели к значительному улучшению свойств по сравнению с SPS. 
Полученные SPS-керамики соответствуют требованиям международного стандарта ISO 6961:1982. 
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Abstract 

The problem of liquid radioactive waste (LRW) treatment is a key challenge in nuclear energy. This work investigates  
the immobilization of the high-activity radionuclide 137Cs in ceramic matrices based on cesium-saturated NaY zeolite.  
Four consolidation methods were compared: cold pressing and sintering (CPS), CPS with microwave heating (MW),  
hot pressing (HP), and spark plasma sintering (SPS). It was found that the SPS method at 1000 °C and a holding time  
of 5 min makes it possible to obtain ceramics with the highest functional characteristics: the leaching rate of Cs⁺ ions  
was 2.3·10-8 g/(cm2·day), microhardness – 619 HV, density – 2.721 g/cm3. The high performance is due to the formation  
of a homogeneous fine-grained structure with isostructural phases of pollucite CsAlSiO₄ and nepheline Na₈Al₄Si₄O₁₈  
of cubic syngony. The HP method also showed a reduction in processing time to 5 min and high microhardness (587 HV), 
but the leaching rate was two orders of magnitude higher. CPS and MW methods did not lead to a significant improvement 
in properties compared to SPS. The obtained SPS ceramics meet the requirements of the international standard  
ISO 6961:1982. 
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Введение 
Радионуклид 137Cs является одним из наиболее опасных компонентов ЖРО из-за его длительного 

периода полураспада (30,17 лет), высокой удельной активности и высокой экологической подвижности 

[1; 2]. Одним из наиболее эффективных методов финального обращения с такими отходами  

является их иммобилизация в стойкие керамические матрицы [3; 4]. Цеолиты, в частности NaY типа  

фожазит, являются перспективными сорбентами-прекурсорами для иммобилизации цезия благодаря  

высокой сорбционной емкости и способности при термообработке трансформироваться в прочные 

алюмосиликатные фазы, такие как поллуцит (CsAlSiO4) и нефелин (NaAlSiO4) [5; 6]. Однако свойства 

конечного керамического продукта критически зависят от метода консолидации порошкового 

прекурсора. В данной работе проведено сравнительное исследование влияния различных методов 

спекания (CPS, MW, HP, SPS) на фазовый состав, микроструктуру, физико-механические свойства  

и гидролитическую стойкость керамических матриц на основе цеолита NaY, насыщенного цезием. 

 

Материалы и методы 
Наноразмерный порошок цеолита NaY был синтезирован гидротермальным методом при 110 °C 

[7]. Насыщение цезием проводили из модельного раствора NaCl (5 г/л) в течение 24 ч. Консолидацию 

проводили четырьмя методами: 1) CPS — холодное прессование при 200 МПа с последующим 

спеканием в муфельной печи при 1 000 °C в течение 1–5 ч; 2) MW — холодное прессование  

при 200 МПа с последующим микроволновым спеканием при 1 000 °C в течение 0,5–1 ч; 3) HP — горячее 

прессование в графитовой пресс-форме при 1 000 °C, 57,3 МПа, 5 мин; 4) SPS — искровое плазменное 

спекание в установке SPS-515S при 800–1 000 °C, 57,3 МПа, 5 мин. 

Фазовый состав изучали на дифрактометре Bruker D8 Advance, морфологию и элементный  

состав — на сканирующем электронном микроскопе Carl Zeiss Ultra 55 с EDX-анализатором. 

Микротвердость измеряли по Виккерсу (Shimadzu HMV-G-FA-D), прочность на сжатие — на универсальной 

испытательной машине (Shimadzu AG-X plus). Истинную плотность определяли гидростатическим 

взвешиванием. Гидролитическую стойкость оценивали по скорости выщелачивания ионов Cs⁺  

в дистиллированной воде в соответствии со стандартом ISO 6961:1982. 

 

Результаты и обсуждение 
Порошок цеолита NaY представлен агломератами размером 0,5–1 мкм, состоящими  

из первичных сферических частиц размером 20–40 нм (рис. 1). In situ XRD-анализ показал,  
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что термическое разложение цеолитной фазы и кристаллизация целевых фаз поллуцита и нефелина 

начинается выше 400 °C и завершается при 900–1 000 °C. 

 

 
 

Рис. 1. TEM-микрофотографии исходного порошка цеолита NaY 
 

Наибольшая эффективность консолидации достигнута методом SPS при 1 000 °C. Рентгенофазовый 
анализ показал образование изоструктурных фаз поллуцита CsAlSiO4 (куб.) и нефелина Na8Al4Si4O18 
(куб.) (рис. 2). SEM-анализ подтвердил формирование плотной, однородной, мелкозернистой 
структуры без видимых дефектов и равномерное распределение элементов Cs и Na (рис. 3). 
 

 
 

Рис. 2. Дифрактограммы образцов, полученных методом SPS при различных температурах 

 

 
 

Рис. 3. SEM-изображение и EDX-карты распределения элементов  
для образца, полученного методом SPS при 900 °C 

 
Для образцов, полученных методами CPS и MW, характерно наличие гексагональной фазы нефелина 

NaAlSiO4, кристаллическая решетка которой отличается от кубической решетки поллуцита, что приводит 
к возникновению микронапряжений, дефектов на границах зерен и неоднородности распределения 
элементов. Метод HP позволил получить аморфную или низкокристаллическую структуру с относительно 
однородной поверхностью, но с самой низкой истинной плотностью (2,020 г/см3).  
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Сравнение физико-химических свойств (таблица) демонстрирует явное преимущество метода SPS. 
Скорость выщелачивания ионов Cs⁺ из SPS-керамики на два порядка ниже, чем у образцов, 
полученных другими методами, и соответствует самым строгим международным требованиям. 
 
Сравнительные характеристики керамических матриц, полученных разными методами при 1 000 °C 

 

Метод Время, мин Плотность, г/см³ Микротвердость, HV R(Cs⁺), г/(см²·сут) 

SPS 5 2,721 619 2,3·10⁻⁸ 

HP 5 2,020 587 2,1·10⁻⁶ 
CPS 60 2,655 479 1,8·10⁻⁶ 

MW 60 2,649 385 1,6·10⁻⁶ 

 
Заключение 

Проведенное исследование демонстрирует, что искровое плазменное спекание (SPS) является 
наиболее эффективным методом консолидации керамических матриц на основе цеолита NaY для 
иммобилизации 137Cs. Высокие скорости нагрева и приложенное давление позволяют за 5 мин при 900 °C 
получить высокоплотный (2,721 г/см3), прочный (619 HV) и исключительно стойкий к выщелачиванию 
(2,3·10-8г/(см2·сут)) материал с однородной мелкозернистой микроструктурой. Ключевым фактором 
является фазовое превращение нефелина в кубическую модификацию Na8Al4Si4O18, изоструктурную 
поллуциту, что минимизирует внутренние напряжения и дефекты. Горячее прессование (HP) является 
компромиссным методом, значительно сокращающим время обработки, но уступающим SPS  
по гидролитической стойкости. Традиционное спекание (CPS) и микроволновый нагрев (MW)  
не показали значительных преимуществ для решения данной задачи. Таким образом, SPS-технология 
является предпочтительной для создания высокостабильных керамических форм для надежного 
долговременного захоронения радиоактивных отходов. 
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