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Развитие атомной энергетики, несмотря на успехи в разработке технологий замкнутого ядерно-топливного цикла и методов переработки отработанного ядерного топлива, приводит к неизбежному накоплению радиоактивных отходов. В некоторых странах мира, в том числе и в России, существуют хранилища жидких радиоактивных отходов в геологических формациях. Кроме того, разрабатываются проекты создания сухих подземных хранилищ высокорадиоактивных отходов. При разработке хранилищ необходимо учитывать возможное протекание неблагоприятных сценариев, в результате которых радионуклиды могут попасть в окружающую среду. Для моделирования миграционного поведения радионуклидов необходимы данные о физико-химических формах их нахождения в окружающей среде. Одним из наиболее подходящих методов определения физико-химических форм может служить метод рентгеноэлектронной спектроскопии, в основе которого лежит явление фотоэффекта. Данный метод позволяет определить относительное содержание элементов в исследуемых образцах, степень окисления и их соотношение, строение ближайшего окружения атомов в соединениях.
Целью данной работы является исследование природы химической связи в диоксидах плутония и нептуния.

В качестве образцов исследования использовались PuO2 и NpO2, полученные по двум различным методикам: 1) осаждение оксалатов плутония и нептуния с последующим их отжигом; 2) электролитическое осаждение гидроксидов с последующим отжигом. В обоих случаях отжиг проводили по следующей температурной программе: 1) медленный нагрев до 700 °С в течение 20 часов; 2) нагрев от 700 °С до 1200 °С в течение 5 часов; 3) отжиг при 1200 °С в течение 10 часов; 4) охлаждение от 1200 °С до комнатной температуры в течение 15 часов. Рентгеноэлектронные спектры получены на спектрометре MK II VG Scientific. Перед съемкой спектров поверхность очищали методом ионного травления (Ar+).
В результате экспериментально показан существенный вклад Pu(Np)6p,5f-электронов в образовании внутренних валентных и заполненных внешних валентных молекулярных орбиталей в исследованных диоксидах плутония и нептуния.
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