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1. Введение

Лазеры на парах металлов (меди, золота, свинца, мар-
ганца, стронция и др.) относятся к классу газовых лазе-
ров, генерирующих излучение на переходах металлов с 
резонансного на метастабильный уровень. Длительность 
импульса генерации ограничена временем жизни нижне-
го рабочего уровня, поэтому такие лазеры являются лазе-
рами импульсного типа. Характеристики лазерных уров-
ней атома меди наилучшим образом соответствуют тео-
ретическим условиям генерации лазеров на парах метал-
лов, чем и объясняется тот факт, что в лазерах на парах 
меди (ЛПМ) реализованы наибольшие мощность генера-
ции и КПД. Промышленные ЛПМ обладают уникаль-
ным сочетанием выходных параметров: высокой часто-
той следования импульсов излучения (до 20 кГц) и отно-
сительно высокой средней мощностью (до 15 Вт) на дли-
нах волн видимого диапазона (510.6 и 578.2 нм) при нано-
секундной длительности генерируемых импульсов излу-
чения (10 – 15 нс) и расходимости, близкой (или равной) к 
дифракционной [1 – 3]. Для серийных ЛПМ серии 
«КУЛОН» интенсивность излучения в фокусе объектива 
достигает a1010 Вт/см2. 

Высокая частота следования импульсов делает ЛПМ 
эффективным лазерным источником для генерации нано-
частиц металлов и полупроводников путем абляции соот-
ветствующих мишеней в жидкостях. С помощью абляции 
твердых мишеней в жидкостях излучением ЛПМ получены 
наночастицы Au, Ag [4, 5], сплава Au – Ag, Cu, латуни [6], 
ZnSe, CdS [7, 8]. Зеленая линия генерации ЛПМ соответ-
ствует пику плазмонного резонанса наночастиц золота 

(520 – 530 нм для наночастиц золота в воде). Следовательно, 
генерируемые наночастицы золота могут эффективно взаи-
модействовать с излучением ЛПМ в жидкости. Такое взаи-
модействие приводит, в частности, к уменьшению среднего 
размера наночастиц золота вследствие так называемой 
фрагментации [5, 9 – 12]. Желтая линия генерации ЛПМ по-
падает в область продольного плазмонного резонанса на-
ночастиц золота при отношении их длины к диаметру, рав-
ном 2 – 3, что позволяет использовать ЛПМ для селектив-
ной фрагментации наночастиц золота определенной 
геометрии [13, 14].

В недавних работах было показано, что лазерное облу-
чение наночастиц металлов в водных растворах солей ра-
диоактивных изотопов приводит к существенному откло-
нению их активностей от равновесных значений [15, 16]. 
Изменение гамма-активности нуклидов уранового ряда 
обусловлено ускорением их распадов под действием лазер
ного облучения. Необратимое изменение активности изо-
топов урана и радионуклидов их семейств наблюдается 
при пиковой интенсивности излучения Nd : YAG-лазеров 
в среде, равной 1011 – 1012 Вт/см2. Частота излучения ЛПМ 
хорошо совпадает с частотой плазмонного резонанса на-
ночастиц золота в воде. Это позволило эксперименталь-
но обнаружить неравновесное гамма-излучение раствора 
соли урана с наночастицами Au в области энергии кван-
тов 50 – 60 кэВ при воздействии излучения ЛПМ. Это излу-
чение было интерпретировано как излучение короткожи-
вущих изотопов 214Pb и 214Bi, стоящих в конце радиоактив-
ного семейства урана-238 [17]. 

Предыдущие результаты экспериментов по лазерно-
индуцированным радиоактивным распадам позволяют 
предположить, что степень влияния лазерного облучения 
на активность радионуклидов наблюдается вплоть до ин-
тенсивностей a1010 Вт/см2, так что сопоставимое измене-
ние активности нуклидов может достигаться при мень-
шей пиковой мощности излучения в растворе за счет уве-
личения числа лазерных импульсов. Поскольку ЛПМ 
имеет высокую частоту следования импульсов, то пред-
ставляется целесообразным исследовать влияние его из-
лучения на активность радионуклидов в водных раст
ворах.
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При выборе наночастиц, образующихся при лазерном 
облучении растворов радионуклидов, приходится учиты-
вать поглощение ими лазерного излучения. Это поглоще-
ние максимально при попадании частоты лазерного излу-
чения в плазмонный резонанс наночастиц. В случае ЛПМ 
наибольшее поглощение и, следовательно, уменьшение 
пиковой интенсивности излучения в растворе наблюдает-
ся на наночастицах золота с плазмонным резонансом 
вблизи 520 нм. С другой стороны, максимальное усиление 
поля световой волны в среде, которое, предположительно, 
ответственно за экспериментально наблюдаемые ускорен-
ные распады радионуклидов, максимально именно при со-
впадении частоты лазерного излучения с плазмонным ре-
зонансом наночастиц. Однако отстройка частоты лазер-
ного излучения от частоты плазмонного резонанса нано-
частиц может быть не столь критичной. Действительно, 
длительность импульса излучения ЛПМ составляет 
10 – 20 нс, и этого времени достаточно для нагрева и иони-
зации наночастицы в лазерном пучке. Ионизация наноча-
стиц в случае неодимового лазера наблюдается уже при 
длительности импульсов 350 пс, и температура плазмы со-
ставляет около 5  эВ [18]. Вместо наночастицы с ее соб-
ственным плазмонным резонансом возникает наночасти-
ца плазмы со своим собственным плазмонным резонан-
сом, определяемым концентрацией электронов в ней. Это 
позволяет значительно расширить выбор материала нано-
частиц, генерируемых с помощью излучения ЛПМ. 

Большой интерес для лазерного инициирования ядер-
ных процессов представляют наночастицы бериллия. 
Бериллий применяется в ядерных реакторах для генерации 
нейтронов, возникающей при взаимодействии ядер берил-
лия с альфа-частицами. В случае солей урана альфа-
частицы испускаются многими нуклидами, входящими в 
семейство урана-238, такими как уран-234, торий-230, ра-
дий-226, радон-222 и т.д. Поэтому можно предположить, 
что генерация таких наночастиц в водных растворах солей 
радионуклидов может заметным образом изменить равно-
весные значения активностей нуклидов. В опубликован-
ной литературе нет данных о генерации наночастиц берил-
лия с помощью лазерной абляции в жидкостях, и их полу-
чение является отдельной задачей.

Цель настоящей работы – экспериментальное исследо-
вание влияния облучения металлической бериллиевой ми-
шени, помещенной в водный раствор хлорида уранила 
UO2Cl2, на активность нуклидов радиоактивного семей-
ства урана при воздействии на мишень излучением лазера 
на парах меди. Такое облучение приводит к генерации в 
растворе наночастиц металлического бериллия, которые 
дают вклад в ускоренный распад радионуклидов.

2. Техника эксперимента

Диаметр пучка на выходе ЛПМ составляет 10 – 15 мм и 
определяется диаметром керамического канала. Для до-
стижения максимальной интенсивности в среде пучок 
нужно фокусировать линзой с малым фокусным расстоя-
нием. Обычные линзы при этом малоэффективны вслед-
ствие сильной сферической аберрации. По этой причине в 
работе использовалась асферическая линза диаметром 
12 мм с фокусным расстоянием в воздухе 10 мм (Thorlabs). 
Схема эксперимента представлена на рис.1. Лазерное из-
лучение фокусировалось сквозь стеклянное окно на ми-
шень из металлического бериллия, находившуюся в вод
ном растворе UO2Cl2 естественного изотопного состава 

(0.7 % 235U). Выбор бериллия в качестве материала мише-
ни обусловлен тем, что плазмонный резонанс наночастиц 
бериллия, как обнаружено в ходе экспериментов, распо-
лагается в ультрафиолетовой области спектра. Следова
тельно, генерируемые в процессе лазерной абляции нано-
частицы будут оказывать минимальное влияние на плот-
ность энергии на мишени. Средняя мощность излучения 
ЛПМ на входе в жидкость составляла 4 Вт на обеих лини-
ях при полном объеме раствора в кювете около 2 мл. Для 
стабилизации температуры жидкости в процессе лазерно-
го облучения кювета охлаждалась проточной водой, так 
что стационарная температура раствора не превышала 
40 °С. Пиковая интенсивность лазерного излучения вбли-
зи бериллиевой мишени по оценкам составляла 5 ́  1010 Вт/
см2. Наночастицы, полученные при лазерной абляции, ис-
следовались при помощи дисковой центрифуги CPS 
DC2400, которая позволяет измерять функцию распреде-
ления наночастиц по размерам в пределах 10 – 200  нм. 
Снимки наночастиц бериллия получены с помощью про-
свечивающего электронного микроскопа, а химический 
состав частиц контролировался методом спектроскопии 
энергетических потерь электронов (EELS). Спектры по-
глощения наночастиц Be регистрировались волоконным 
спектрометром Ocean Optics в диапазоне длин волн 
200 – 800 нм. Общая масса наночастиц бериллия, генери-
рованных во время лазерной экспозиции мишени в рас-
творе, не превышала 1 мг.

Гамма-активность образцов до и после лазерного об-
лучения измерялась полупроводниковым гамма-спектро
метром Ortec-65195-P с погрешностью ± 5 %. Активность 
радионуклидов определялась как площадь под пиками 
гамма-спектров нуклидов. Основной изотоп 238U не явля-
ется гамма-активным и распадается посредством альфа-
распада с полупериодом более 109 лет. Изотоп 235U распа-
дается аналогичным образом до 231Th с полупериодом бо-
лее 108 лет. Эффект от лазерного облучения с хорошей 
точностью можно характеризовать по результатам изме-
рения активностей наиболее интенсивных пиков для ну-

Рис.1.  Схема эксперимента:	
1 – диэлектрическое зеркало; 2 – асферическая линза; 3 – входное 
окно кюветы; 4 – водный раствор; 5 – бериллиевая мишень; 6 – во-
дяная рубашка; 7 – сцинтилляционный гамма-спектрометр; 8 – 
свинцовая защита.
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клидов, присутствующих в растворе. К ним относятся 
234Th, 234mPa и 235U. Мерой активности служит число рас-
падов данного радионуклида в единицу времени. По
скольку спектр гамма-фотонов, испускаемых при распаде 
нуклида, является характерным именно для этого нуклида, 
то его содержание в пробе можно измерять по гамма-
активности до и после лазерного облучения. В семействе 
238U эти нуклиды располагаются следующим образом:

" " " ...U Th Pa234m238 234

Нуклид 235U принадлежит другому радиоактивному се-
мейству и никак не связан с 238U. Нуклиды 234Th и 234mPa 
распадаются посредством бета-распада с периодами по-
лураспада, равными 24 дням и 3.5 минутам соответствен-
но. Эти распады сопровождаются испусканием гамма-
квантов, количество которых и измеряется до и после ла-
зерного облучения растворов UO2Cl2.

Гамма-активность растворов непосредственно после 
лазерного облучения измерялась с помощью сцинтилля-
ционного гамма-спектрометра на основе NaI (Canberra 
Industries, США), при этом облучаемая кювета размеща-
лась на самом спектрометре для исключения влияния гео-
метрии измерений на показания прибора. Чувствительная 
область гамма-спектрометра располагалась на уровне ми-
шени с внешней стороны кюветы, охлаждаемой проточной 
водой (заштрихованная область на рис.1). Спектрометр и 
кювета были помещены в свинцовую защиту толщиной 
5 см для уменьшения влияния внешнего гамма-фона на из-
мерения, а излучение ЛПМ направлялось на асфериче-
скую линзу снизу через отверстие в свинцовой защите. 
Кювета с раствором закрывалась герметичной пробкой 
для исключения изменения объема пробы вследствие ис-
парения.

3. Результаты и их обсуждение

3.1. Генерация наночастиц бериллия излучением ЛПМ

До начала экспериментов по влиянию ЛПМ на актив-
ность радионуклидов представляется целесообразным 
исследовать оптические свойства наночастиц бериллия, 
генерируемых при абляции бериллиевой мишени в чи-
стой воде. Лазерное облучение бериллиевой мишени в 
воде приводит к образованию коллоидного раствора на-
ночастиц, прозрачного в видимой области. Раствор по-
глощает лишь в дальней УФ области спектра, причем сам 
спектр изменяется со временем, прошедшим после гене-
рации наночастиц. Эволюция спектра показана на рис.2.

Видно, что сразу после лазерного облучения выра-
женный максимум поглощения отсутствует, и раствор 
остается прозрачным на длинах волн генерации ЛПМ. 
Поглощение появляется лишь спустя длительное время 
вблизи 275  нм и состоит, по-видимому, из двух близко 
расположенных пиков. Кроме того, в спектре поглоще-
ния имеется пик вблизи 220 нм. Представляется вероят-
ным, что появление максимума поглощения спустя дли-
тельное время после генерации наночастиц может быть 
связано с их окислением либо образованием оксидной 
оболочки на металлических частицах бериллия. В после-
дующих экспериментах генерация наночастиц осущест-
влялась с помощью абляции бериллиевой мишени в вод
ных растворах хлорида уранила.

Наночастицы являются монокристаллическими, как 
это видно на снимках, сделанных с помощью просвечива-
ющего электронного микроскопа (рис.3). Распределение 
наночастиц бериллия по размерам демонстрирует два 
максимума (рис.4). Один максимум располагается вблизи 
12 нм, а второй, интенсивность которого в 106 раз мень-
ше, – в районе 90 нм (на рисунке не показан). Второй пик, 
по-видимому, связан с образованием агрегатов наноча-
стиц. При снятии спектра энергетических потерь электро-
нов (EELS) пик металлического Ве (115 эВ) идентифици-
руется очень отчетливо.

3.2. Изменение активности радионуклидов 
под действием излучения ЛПМ

В следующей серии экспериментов абляция бериллие-
вой мишени излучением ЛПМ осуществлялась в водном 
растворе UO2Cl2 естественного изотопного состава. С 

Рис.2.  Оптическая плотность D раствора наночастиц бериллия от-
носительно чистой воды. Спектры получены через 30 мин (штрихо-
вая кривая) и через 5 дней (сплошная кривая) после абляции мишени. 
Вертикальные линии указывают положение линий излучения ЛПМ.

Рис.3.  Изображение наночастиц бериллия, полученное с помощью 
просвечивающего электронного микроскопа. Видны атомные пло-
скости отдельных наночастиц с измеренными межплоскостными 
расстояниями.
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этой целью мишень подводилась к фокусу асферической 
линзы в растворе для достижения максимальной скоро-
сти абляции.

Изменение активности трех основных нуклидов, пред-
ставленных в облучаемом растворе, вследствие абляции в 
нем бериллиевой мишени, приведено на следующих диа-
граммах (рис.5). Облучение раствора исследовалось при 
двух концентрациях UO2Cl2 в Н2О – 20 и 10  мг/мл. 
Начальный необлученный раствор имел концентрацию 
20 мг/мл. Из диаграмм видно, что гамма-активность трех 
выбранных нуклидов заметно уменьшается по сравнению 
с необлученным раствором, причем характер изменения 
активности одинаков для всех линий каждого из нукли-
дов. Уменьшение гамма-активности нуклидов по сравне-
нию с исходным образцом обусловлено их ускоренным 
распадом под действием лазерного облучения наноча-
стиц.

В условиях векового равновесия отношение активно-
стей нуклидов, стоящих рядом в радиоактивном семейст
ве, обратно пропорционально отношению их периодов 
полураспада. При заданном содержании урана-235 в об-
разце его активность также постоянна, она устанавливает-
ся посредством его альфа-распада в торий-231 с периодом 
a108 лет. Поэтому в равновесии отношение активностей 
тория-234, принадлежащего семейству урана-238, и ура-
на-235 А234Th/A235U является константой для урана есте-
ственного изотопного состава. Ранее было показано, что 
это отношение в растворах хлорида уранила с наночасти-
цами металлов, подвергнутых лазерным импульсам пико- 
и фемтосекундной длительности, сильно отличается от 
равновесного (более чем в 5 раз) [16]. Как правило, актив-
ность урана-235 в результате лазерного облучения умень-
шается незначительно, а активность тория-234 уменьшает-
ся заметным образом. Качественно те же результаты на-
блюдаются при облучении водных растворов UO2Cl2 
излучением лазера на парах меди. Эволюция отношения 
активностей А234Th/A235U как функция времени, прошедше-
го после лазерного облучения, приведена на рис.6.

Видно, что сразу после лазерного облучения отноше-
ние А234Th/A235U резко уменьшается. Затем происходит по-
степенное восстановление А234Th/A235U, за время около 100 
дней, что приблизительно соответствует четырем перио-
дам полураспада 234Th. Отношение активностей восста-
навливается не до начального уровня, а до нового стацио-
нарного значения. Это новое стационарное значение выше 

исходного, т. к. активность 235U после лазерного облуче-
ния не изменяется, а активность 234Th растет вследствие 
продолжающегося спонтанного альфа-распада 238U, нахо-
дящегося в облученном растворе. Качественно подобные 
эффекты восстановления отношения А234Th/A235U уже на-
блюдались при воздействии на водные растворы соли 
урана излучения титан-сапфирового фемтосекундного 
лазера [16]. Отметим, что величина отклонения отноше-
ния А234Th/A235U, полученная с помощью ЛПМ, сопоста-

Рис.4.  Распределение по размерам наночастиц бериллия, полученных 
с помощью абляции бериллиевой мишени излучением ЛПМ в воде.

Рис.5.  Изменение активности нуклидов 234Th (а), 235U (б) и 234mPa 
(в) после облучения бериллиевой мишени в водном растворе хло-
рида уранила излучением ЛПМ. Показаны наиболее сильные ли-
нии каждого из нуклидов. Активность образца с концентрацией 
10 мг/мл увеличена вдвое для сравнения с активностью исходного 
образца INI. Измерения гамма-активности выполнены через 
9 дней после лазерного облучения. Время лазерного облучения  1 ч 
(5.4 ́  107 лазерных импульсов). 
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вима с аналогичной величиной, полученной в экспери-
ментах с фемтосекундным лазером.

В процессе лазерного облучения водных растворов с 
металлическими наночастицами образуются короткожи-
вущие изотопы семейства урана-238 (свинец-214 и вис-

мут-214), а также другие короткоживущие радионуклиды. 
Информацию о наличии последних можно получить, реги-
стрируя гамма-спектр раствора непосредственно после ла-
зерного облучения. Сопоставление гамма-спектра необлу-
ченного раствора и спектра непосредственно после лазер-
ного облучения приведено на рис.7. Видно, что активность 
раствора возрастает в области низких энергий гамма-
квантов от 60 до 100 кэВ. Однако уже спустя несколько ча-
сов эта активность уменьшается и остается пониженной в 
течение длительного времени (уменьшение активности хо-
рошо видно на рис.5,а). Сопоставление гамма-спектров 
образца с различным разрешением по энергии позволяет 
сделать предположение, что увеличение активности в рай-
оне 100 кэВ и некоторое смещение пика в сторону больших 
энергий гамма-квантов непосредственно после лазерного 
облучения обусловлено образованием протактиния-234m. 
Этот нуклид имеет малый период полураспада и распада-
ется через бета-канал в уран-234.

Можно предположить, что воздействие лазерного об-
лучения наночастиц бериллия на активность нуклидов 
уранового ряда связано с возмущением электронных обо-
лочек иона уранила UO2

–
, которое происходит под дей-

ствием поля лазерной волны. Дополнительным факто-
ром, усиливающим такое искажение, является усиление 
поля световой волны на наночастицах, генерируемых в 
процессе лазерной абляции. В результате этого процесса 
электрическое поле световой волны вблизи наночастицы 
может усиливаться в 104 – 105 раз [19, 20] и более. Малое 
возмущение внутриатомного поля может быть скомпен-
сировано большим количеством импульсов, воздействую-
щих на раствор. Этот фактор является существенным при 
использовании ЛПМ в качестве лазерного источника – 
раствор был подвергнут воздействию более чем 107 лазер-
ных импульсов. Можно также предположить, что опреде-
ленную специфику в изменение активностей вносит мате-
риал генерируемых наночастиц – бериллий. Действительно, 
в предыдущих экспериментах, как правило, активность ура-
на-235 вследствие лазерного облучения водных растворов 
хлорида уранила с наночастицами золота изменялась в 
меньшей степени по сравнению с активностью других ну-
клидов уранового ряда. В случае наночастиц бериллия 
активность урана-235 изменяется практически в той же 
степени, что и активность тория-234. Такое различие мо-
жет быть предположительно отнесено к способности бе-
риллия генерировать нейтроны при столкновении с 
альфа-частицами, испускаемыми нуклидами семейства 
урана-238. В настоящее время проводятся эксперименты с 
ЛПМ с одновременным счетом нейтронов.

Альтернативной возможностью интерпретации полу-
ченных в работе результатов по уменьшению активности 
нуклидов уранового ряда в результате лазерного воздей-
ствия на раствор является предположение о поглощении 
наночастицами бериллия гамма-квантов, испускаемых 
исследуемыми нуклидами. Оценки, однако, показывают, 
что влияние наночастиц бериллия на измеряемую гамма-
активность пробы в условиях настоящей работы прене-
брежимо мало. Действительно, в диапазоне энергий 
гамма-квантов 100 – 300 кэВ массовый коэффициент ослабле-
ния для бериллия составляет около 0.1  см2/г [21]. Если 
принять, что образовавшиеся наночастицы бериллия 
плотно зафиксированы на входном окне кюветы площа-
дью около 1  см2 (этого в эксперименте не происходит, 
т. к. наночастицы остаются в объеме раствора), то можно 
оценить толщину такого слоя наночастиц бериллия мас-

Рис.6.  Эволюция отношения активностей А234Th/A235U как функция 
времени, прошедшего после лазерного облучения (квадраты – не-
облученный образец, кружки – облученный). Концентрация рас-
твора 10 мг/мл.

Рис.7.  Гамма-спектры образца до лазерного облучения (1) и непо-
средственно после облучения (2), полученные с помощью сцинтил-
ляционного гамма-спектрометра при времени накопления сигнала 
1 (1) и 0.5 ч (2) (а). Тот же участок гамма-спектра облученного об-
разца, зарегистрированный спектрометром высокого разрешения 
(Ortec-65195-P) (б). Концентрация раствора 10 мг/мл.
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сой 1 мг. При плотности бериллия 1.85 г/см3 эта толщина 
составляет около 5  мкм. Поэтому ослабление гамма-
излучения таким слоем составляет 2.7 ́  10–5, что прене-
брежимо мало.

4. Заключение

Исходя из полученных результатов можно сделать вы-
вод, что воздействие излучения ЛПМ на наночастицы бе-
риллия в растворе хлорида уранила приводит к существен-
ным отклонениям активностей радионуклидов семейства 
урана от равновесных значений. Несмотря на меньшую 
пиковую мощность излучения ЛПМ по сравнению с ис-
пользовавшимися ранее лазерными источниками (пико- и 
фемтосекундные лазеры), эффекты снижения активности 
нуклидов оказываются весьма значительными. Видно, что 
облучение раствора хлорида уранила с наночастицами бе-
риллия излучением ЛПМ приводит к ускорению как бета-
распадов нуклидов (234Th, 234mPa), так и альфа-распадов 
(235U). Изменение активности урана-235 в процессе лазер-
ного воздействия на наночастицы золота в водном раство-
ре хлорида уранила отмечалось лишь при использовании 
излучения фемтосекундного титан-сапфирового лазера 
[16], тогда как при воздействии на раствор пикосекундно-
го лазерного излучения активность урана-235 не изменяет-
ся в пределах точности измерений [15].

Значительное снижение активностей в результате об-
лучения раствора излучением ЛПМ представляет несо-
мненный практический интерес. Действительно, одним 
из наиболее активных и опасных нуклидов, входящих в 
состав радиоактивных отходов, является цезий-137. Его 
полупериод бета-распада в 137mBa составляет 30 лет, по-
сле чего происходит излучение гамма-кванта с энергией 
661 кэВ. Результаты настоящей работы позволяют наде-
яться на эффективную дезактивацию этого нуклида с по-
мощью лазера на парах меди. Подчеркнем, что в отличие 
от традиционных методов обработки жидких радиоак-
тивных отходов, в которых осуществляется химическое 
связывание нуклидов при сохранении их радиоактивно-
сти, при лазерном облучении происходит ускоренный 
распад нуклидов до устойчивых элементов.
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