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i . ВВЕДЕНИЕ

Ожнжм аз згадов общей проблемы воспроизводства атом-
ного топлива в быстрых реакторах яышется задача отработ-
ки сисген регенерации атомного горючего. Поскольку выбор
снсгеш в значительной мере определяется радиационными
характеристиками облученных материалов, возникает необхо-
димость в получешш информации о дозовых харавзериетиках
гоплзза. 2сви на начальном этапе регенерации необзшдимость
в специальных мерах зашгы персонала очевидна, то о ради-
ационных xapasf зристиках гохшж^ на зашшчательном зтапе
регенераций дажзых жедосгагочяо.

В наст-ояцей рабоге сделана оцзн^1 радиационных харак-
теристик регезерировзнного тошшза для предельного случая-
идеальной очисггч шхугонжя of зсех осколочных и траясплу-

элементов, вакуаддивавщнхся в горючем*

2 . НЕТОДШ РАСЧЕТА РАДЩЙОННЫХ Х4Р1ЕТ1РЙСТЖ
ТОйШВк

Большме огяичия ^фектжвных сечвнай поглощения нейтро-
нов в реакторах на тепловых а быстрых нейтронах приводят
к существенным отджчзям и ИЗОТОПНОГО состава накапливаемо-
го плутония. В реакторе возможно накопление изотопов пду-
тошш от Ри2 3 5до Ри 2 * 2 , а надежность расчетов по содержа-
ымы каждого из изотопов определяется прежде всего точностью
звашш эффективных еечзняй. из общей схеш ядерных превра- "
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щений (рис. I) видно, что для расчета накопления изотопов
по различным цепочкам необходимо знать большую .'руплу се-
чений ( n,g ) , С п,$ ) и (п, 2п) - реакций. Отсутствие
экспериментальных данных для отдельных ядер ила слишком
oojibiiioti разброс этих величин позволяв делай, определен-
ные предположения о величинах сечений,, исходя аз общей
систематики сечений и данных мяогогрупповых констант.

Дозовые характеристики регенерированного топлива оп-
ределяются гамма-излучением плутония и его дочерних эле-
ментов,, накапливающихся после регенерации, а также нейт-
ронным излучением, обусловленным процессами спонтанного
деления и (<* , п ) - реакцией на легких ядрах. Поскольку
коэффициенты внутренней конверсии для тяжелых ядер изуче-
ны недостаточно хорошо, для ряда ядер можно сделать толь-
ко оценочные предположения о выходе конверсионного излу-
чения,

п 241
В качестве примера можно рассмотреть распад PU по

л - ветзи ( -*2.10 # ) . Около 97% альфа-распадов Ры^соп-
ровозкдается образованием U в состоянии возбуждения с
энергией, превышающей энергию связи электронов К - оболоч-
ки и, следовательно, максимально возможное значение выхо-
да характеристических квантов составляет 97%. За минималь-
ный выход характеристического излучения приходится при-
нимать нулевое значение, так как надежных эксперименталь-
ных даьных о способе снятия возбуждения и коэффициентах
внутренней конверсии U 2 i t нет.

Последующий бета-распад U 2 5 7 , сопровождается в 100%
гиреходсв образованием ядра Np ' с энергией возбуждения
Ей, превышающей энергию связи электронов К - оболочка (1к).
Экспериментально установлено, что из общей суммы выходов
всех гамма-квангов, сопровождающих снятие возбуждения,
максимальная величина в 37% соответствует переходу с уров-
ня с Ей = 59,5 кэв на основной. Поэтому можно предположить,
что максимально возможное количество актов конверсии, а
следовательно, и характеристического излучения для ядра
Np не может превышать 63%, Минимально возможное значение
выхода характеристического излучения (35$) подучается как
разность общего числа переходов на уровень о Е^> Ик„ т.е.,
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100%, и суммы выходов всех гамма-квантов, сопровождающих
снятие возбуждения No" (Ь5%)>

1Лз приведенных оценок следует, что ^чет характеристи-
ческого излучения является приближенным, так как в расче-
тах предельных значений выходов не принимается во внимание
правило запрета по спину уровней и мулыипольноети перехо-
дов. В расчетах дозовых характеристик можно ограничиться
рассмотрением конверсии только на К - ободочке, поскольку
характористическов излучение, обусловленное конверсией на
L - оболочке, имеет очень малую энергию ( - 20 кэв) и прак-
тически полностью поглощается в оболочке топливного эле-
мента.

Нейтронное излучение регенерированного плутония обус-
ловлено процессами спонтанного деления и реакциями (л, п)
на легких ядрах. Выход нейтронов спонтанного деления мож-
но рассчитать с хорошей степенью точности, так как перио-
ды спонтанного деления и величины *9 для изотопов плуто-
ния изучены достаточно надежно. Выход нейтронов из (<*,п )-
реакции экспоненциально растет с увеличением энергии
альфа-частиц и резко возрастает у ядер с низким порогом
реакции. Изменение средней энергии альфа-частиц в пределах
5,24-5,5 Мэв, обусловленное возможным изменением изотопно-
го состава плутония,. незначительно влияет на выход нейг -
ронов, но степень очистки плутония от примесных, особенно
легких элементов может оказаться решающим фактором в оп-
уедвдеыйй выхода нейтронов. Выход реакции (<&,п ) на ес-
тественной смеси кислорода, присутствующего в двуокиси
плутония, относительно невелик (2,0*0,1).10* к/сек.г.Ри6^
т.е . 1,2,Ю5 н/сек • «А. -кюри [ i ] , и обусловлен в основ-
ном реакцией на О18 . На этапе расчета дозовых характе-
ристик следует принимать во внимание, чго средняя энергия
нейтронов из (<*,п ) - реакции существенно превышав? сред-
нюю энергию нейтронов спонтанного деления и cociaBiwef
~2,3 Мэво

Оценки выходов мгновенного гамма-излучения, сопровож-
дающего спонтанное деление, и излучения,возникающего при
снятии возбуждения в реакции (d,n ) на кислороде, показали,,
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что их вкладом в суммарную мощность дозы можно пренебречь.
Исходя из опубликованных данных [2,3] с использованием

вышеописанной методики учета нейтронного и гамма-излучения,
были рассчитаны выходы основных гамма-линий изотопов плу-
тония и их дочерних элементов (табл. 1)„ Время выдержки
регенерированного плутония было условно выбрано равным 100
суткам. Как видно из представленных данных, наибольший
гамма-выход можно озидать от дочерних элементов Pu^*& w
Ри 2 4 1 .. В области больших энергий наибольшую опасность
представляет накопленио дочерних элементов Pu2 3 6 (Bl I Z,T? 2 0 8),
количество которых быстро возрастает по мере увеличения вы-
держки топлива. В области энергий ниже I Мэв определяющей
является роль Am 'и U , накапливающихся из Ри . Коли-

А 241

чество Агп возрастает с увеличением времени выдержки, но
U 2 = " (Т А /2 = 6,7 дн,.) быстро приходит в равновесие с Ри 2 4 , 1

так что его количестве* в топливе при времени выдержки бо-
лее 30дней определяется, в основном, содерканием Р и * 4 1 в
топливе и остается практически постоянным, Р и 2 5 7 , обладаю-
щий высокой удельной активностью, из-за малой вероятности
его накопления в реаксоре и малой жесткости гамма-квантов
заметного вклада в суммарные дозовые характеристики не вно-
сит.

3 ; СРАВНЕНИЕ ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫХ И РАСЧЕТНЫХ
РАДИАЦИОННЫХ ХАРАКТЕРИСТИК ПЛУТОНИЯ

Надежность расчетной оценки радиационных характерис-
тик плутония зависит ог степени достоверности данных по
выходам гамма-излучения изотопов плутония и их дочерние
продуктов, способа учетэ конверсионного излучения к обос-
нованности расчетных формул для протяженных источников.Для
проверки используемых констант и методики расчета было
проведено экспериментальное исследование плутониевого ис-
точника со следующим изотопным составом: Ри - Yl,b%i

Ри*»-51,9%; Рм 2 Ч ( -14,5% и P u m -15,2%.
В аппаратурном гамма-спектре, полученном на спектро-

метре с Ge-Li - детзктором (рис. 2), отчетливо видны пики,
которые были идентифицированы следующим образом: 60 кэв -

_ 7 -
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Таблица I
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Am2 4 ' ш \12Ъ7 , 158 кэв - Ры 2 4 1 , 208 и 267 КЭБ -
и1Ъ1

е Фотопики с энергией 510 и 620 кэв относятся к Ru°\
• Rh i степень очистки от которых была недостаточно хо-
рошей. Пики, соответствующие энергиям 99 Й 114- кэвтобус-
ловлены переходами между К - L, и К - М оболочками,
происходящими после конверсии гамма-квантов на К - ободоч-
ке. Знание гамма-спектра образца-и эффективности спектро-
метра позволило определить плотность потока квантов на
поверхность детектора.

Экспериментально определенная плотность потока со-
поставлялась с расчетной, полученной с учетом изотопного
состава, геометрических характеристик и приведенных :з
таблице I выходов гамма-квантов. Результаты расчета и эк-
спериментального определения приведены в таблице 2. Посколь-
ку выход гамма-квантов а коэффициент внутренней конверсии
при снятии возбуждения с уровня 158 кэв Ры241 изучены не-
достаточно, при сопоставлении экспериментальных и рас-
четных результатов целесообразно провести объединение
этой линии с линиями конверсионного излучения. При таком
объединении расчетное определение суммарного выхода гам-
ма-квантов Ри а ч 1 с энергиями 100*158 КЭБ оказывается менее
чувствительным к значениям коэффициента внутренней кон-
версии. Погрешности расчетных и экспериментальных величин
плотностей потока определялись исходя из точности знания
выходов гамма-квантов, геометрических характеристик образ-
ца и спектрометра, эффективности спектрометра и расчетных
формул.

Расчетные и экспериментальные результаты по всем ос-
новным линиям в пределах погрешности совпадают ( табл. 2).
Если принять во внимание, что для квантов с энергиями
60*100 кэв самопоглощение в исследованном образце состав-
ляет 97*85%, согласие расчета и эксперимента для указан ->
ных линий также следует признать вполне удовлетворитель-
ным. Линия с энергией 330 кэв в расчет не включалась,
поскольку она совпадает с паком комптоновского распреде-
ления от гамма-линии RhtDS.

Согласие с экспзриментом подтверждает справедливость
выбранного метода огзнки конверсионного излучения, роль

- I I -



Таблица 2

Расчетное и экспериментальное определение плотности по-
тока гамма-квантов от Ри - источника

оноргия
X -кван-
тов (кэб)

60

Х
к
 * 158

208

267

ПЛОТНОСТИ

Расчет

120 * 30

300 ± 80

65 ± 17

3,4 ± 0,9

потока (квант/см^сек)

Эксперимент

82 ± 20

410 * 90

84 ± 12

3,4 * 0,5

- 12 -



которого оказалась определяющей в общем потоке гамма-
квантов. Методика расчета квантов и значения констант,
приведенные в таблице I,были использованы в последующих
расчетах дозоьых характеристик топливных элементов.

4 . РЕЗУЛЬТАТЫ

В расчетах дозовых характеристик топливных элементов,
изготовленных из регенерированного плутония, особенно ва-
жен правильный учет аффектов самопоглощения и поглощения
в оболочке элементов. Были приняты следующие характеристи-
ки топливных элементов: длина - 1000 мм, внутренний диа-
метр - 7 мм, шштносгь топлива - 9 г/см3, материал обо-
лочки - сталь толщиной 0,3 щ , количество элементов в
кассете - 150, состав топлива - 20% плутония + 80% ес-
тественного уранав

Поскольку невозможно учесть все многообразие условий
работы с отдельными элементами и кассетами, расчеты доз
были сделаны для двух случаев - одного злембБха и 150 эле-
ментов кассеты9 находящихся в одной плоскости. Расчеты
плотности потоков частиц и дозовых характеристик выполня-
лись для расстояний г 50 мм и 500 мм от- оси элемента или
плоскости с использованием Формул, приведенных в работе

м.
Изотопный состав плутония, загружаемого после регене-

рации в топливные элементы, существенно меняется в зави-
симости от условий его получения. Содержание ни в плу-
тония, накапливаемом в тепловой реакторе, оценивалось
исходя из величины интегрального потока, обеспечивающего
состав: Ры й 5 9 ~ 60$, Pu24fl~25%, Pu W l -IO^ и №^5%. '
Малость сечения ( п, 2п) - реакции HaU 2 5 8 aPu по срав-
нению с сечением радиационного захвата U приводит к
тому, что определяющим каналом образования Ри в теп-
ловом реакторе является его накопление из JJ . Вели-
чины, приведенные в верхней строев £абжвды 3,рассчитаны
для случая плутония в полученного при облучении естествен-
ного урана® OfcyTCfBHe надежных данных для (п, 2п) - се-
чений на Нр2¥7не дает ВОЗМОЖНОСТИ оценить содержание Ри «,
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Таблица 3

Изотопный состав плутонии, накапливаемого в тепловом и быстром роакторах

1 Услслия накоплении

Тоиловои реактор

Активная зона быстрого
реактора
(К„= 200*500 кэв)

Зона воспроизводства
быстрого реактора
(Е„ = 70*200 кэв)

— • — • — •• -

Содержание

p u » 6 ! P U 2 5 8

1 0

Ь.ИГ* 8.10"^

< 10~Ц Ь.10~2

изотопом

Pu" 9

'39

98,9

(л-J
P u 2 4 0

?8

25

1,0

P u 2 4 1 P u 2 4 2

9 5

10 '4,9

2.IO"2 <ПГ 4



но, очевидно, оно ДОЛЕНО быть существенно меньшим, чем в
быстром реакторе.

Посдедрщее облучение в активной зоне быстрого реакто-
ра топдавыого элемента с плутонием из теплового реактора
до ~ 8% уровня выгорания (шэ сумме тязелых ядер урана и
плутония) не приводит к существенным изменениям изотопного
состава плутония, так как выгорание Ри заметно коштан-
сируется поступлением из и « Резкое уменьшение в быстром
реакторе величины <̂ «$ по сравнении с <£>л.гп приводит к

2 5 4тому, ®о основным каналом накопления Ри 2 5 4 становится, це-
почка U25\rv,&i)Ua?L-~a вклад реакций Ры^Сп, 2п)Ри°не

$3£превышает 30%. Накопление Ры Д , обусловленное, главным
образом, реакцией U (п,2п)Ц'£'-гоцвнивается величиной
" 4 . 1 0 %. Изотопный состав плутонш в зоне воспроизводст-
ва рассчитывался для тех же сечений накопления, что и в
активной зоне, исходя из условия ~ 1% накопления плутония
в облучаемом уране.

Has следуе? из данных £абаицы 44суммарная мощность дозы
а непосредственной близости от элементов о регенерированным
плутонием из тешшвсго реактора или активной зоны быстрого
реактора составляем 15,4 мр/час, причем вклады конверсион-
ного и гамма-излучения Дт г ч < и Т7аэт являются определявщи-
ми, В ходе расчетов было определено, что не менее 30% нейт-
ронной дозы обусловлено нейрренами из (<л, п ) - реакций
на кислороде, однако зэа величина может существенно возрас-
та при наличии в тошшве примесей легких эзшаенэов с низвям
порогом реакции ( F 1 9 , 8* ) .

Им плутония из зоны воспроизводства следует ожидать
значительного увеличения относительной интенсивности гамма-
линий Рыг а дочерних продувов Ри25 . Изменяется вклад
различных изотопов плутония в суммарный нейтронный |ОН.ВСЛЕ

в гошшве с плутонизм i s гешювого рзактора или иг активной
зоны быстрого реантора основной нейтронный фон был обуслов-
лен Ры а ч о

в то в плутонии из зоны воспроизводства быстрого
реактора роль Pw и Ры становатся определяющей.

Многократное повторение циклов регенерации с добавлени-
ем плутонэя из зоны воспроизводства может привести к увели-
чени© не более чем на порядок содержания легких изотопов
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Модность доза гаямв-язяучешш дзш гогаизшзго
вого а бнсярого реалгороз (в гочзг яг рассгоягжж 50
середины ажеженга, периендзшзэщгаого к осж)

Энергия
г-жзлуч,

(кав)

Ядро

чах. реаягор

51,6

58-60

Pu-253 2.4.I0" 2

Г17-237

1 Am-241

Pu-BS
Pu,5

-Amr'i

3,5

2.4.IG"2

3,5

6,3

129
155
20€
267
312
330
5S0
560
U50

700
860

1600
2612

Pu-253
Pu-24t
U-2^7
U-257
Й1 2i2
LT-257
Pu-253
TB-208
Pu-24C

Tg-208
SA-212

TB-2OT

I.8.I0"2

IjS.IQ"1

3 »5
2,6.1С" 1

—

7 . I 0 " 4

I.I.IQ" 1

—

I 5,6.1С"2

2,2.I0"2

—
—

I.S.IQ"2

I^.IO" 2

1,4.10"*
7 .10"*

I J . I Q " 1

5,6.10^
5,6.IG"2

2,2.10"?
I^ .IO" 5

2.IQ"5

5,6.IG"2

=15

3,8.10т*

2Д.Ю"1

2,8.23"^

2Д.КГ1

I^-IQ"2

* лат1
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