
Состояние исследований

Ввод в эксплуатацию новых видов топлива
(U,Pu)O2, UN/(U�Pu)N, UC/(U�Pu)C потребует
разработку новых конструкций не только твэлов и
тепловыделяющих сборок, но и транспортных кон�
тейнеров (ТУК) для транспортировки керамиче�
ского облученного ядерного топлива (ОЯТ), имею�
щих иные защитные характеристики. Это вызвано
тем, что радиационные характеристики облучён�
ных перспективных керамических урановых и
уран�плутониевых соединений значительно отли�
чаются от таковых для широко используемого в на�
стоящее время оксидного уранового топлива. По�
следующее долговременное хранение и переработ�
ка ОЯТ требуют выработки рекомендаций по обра�
щению с этими видами ОЯТ [1].

В связи с этим целью работы являлось опреде�
ление нейтронной составляющей радиационных
характеристик облученных UO2, UC и UN.

Поле ионизирующего излучения ОЯТ форми�
руется γ�квантами, нейтронами, возникающими в
результате спонтанного деления ядер актиноидов,
и нейтронами, образующимися в результате проте�
кания (α, n)� и (γ, n)�реакций. При обращении с
ОЯТ для обеспечения радиационной безопасности
в первую очередь решались задачи защиты от пото�
ков высокоэнергетических γ�квантов, так как ин�
тенсивность γ�излучения на несколько порядков
выше интенсивности нейтронного излучения. По
этой причине возможности транспортных средств,
обеспечить защиту от γ�излучения для ОЯТ с повы�
шенным уровнем выгорания пока не вызывают
сомнений, так как согласно действовавшим норма�
тивным требованиям [2] их проектирование вы�
полнялось с коэффициентом запаса по защите от
ионизирующего излучения, равным 2.

В современной ядерной технике, например,
при производстве изотопных источников энергии

на основе α�активных веществ, контроле плутония
в водных растворах делящихся материалов или ура�
на во фторидных соединениях, необходимо знать
интенсивность, энергетический спектр нейтронов
испускаемых в реакциях (α, n), и в ряде случаев
проектировать биологическую защиту для сниже�
ния уровней дозовой нагрузки по нейтронам. Та�
ким образом, несмотря на то, что (α, n)�реакциях и
является очень полезной при решении задач ана�
литического контроля делящихся веществ, она
значительно усложняет радиационную обстановку
при обращении с α�активными материалами и в
том числе с ОЯТ.

Анализ работ посвященных источникам ней�
тронов на различных стадиях ядерно�топливного
цикла [3–7] показал, что дополнительным и значи�
мым источником нейтронов в керамическом ОЯТ
являются α�n�нейтроны от реакции (α, n) на ядрах
кислорода и на некоторых легких ядер�продуктах
деления, вызываемые α�частицами Pu, Am и Cm. В
облучённых ядерных топливных композициях
UN/(U�Pu)N и UC/(U�Pu)C наиболее вероятно
протекание (α, n)�реакции на ядрах N и C.

Вклад (α, n)�реакции в интенсивность нейтрон�
ного излучения облучённого UO2 определен, на�
пример, в работах [6, 7]. Определен он также в ра�
боте [5] для облученной двуокиси плутония (PuO2).
Опираясь на результаты этих экспериментально
полученных данных [5], будет обоснован подход,
предлагаемый в настоящей работе.

Интенсивность нейтронного излучения, 

обусловленная протеканием (α, n)Oреакций

Протекание (α, n)�реакции наиболее вероятно на
легких ядрах керамического топлива (O, C и N) и на
некоторых легких ядер�продуктов деления. Удельная
интенсивность нейтронного излучения в результате
(α, n)�реакций определяется соотношением:
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где mi – масса α�активного актиноида, г; qi
α,n – вы�

ход нейтронов из i�го актиноида, нейтр./(с.г).

Выход нейтронов qi
α,n(E) [3, 7]:

(1)

где qi
α – удельная интенсивность α�частиц, испу�

скаемых i�м актиноидом, α�частиц/(с.г); nj – кон�
центрация j�х ядер в соединении, см–3; σj

α,n – ми�
кроскопическое эффективное сечение (α, n)�реак�
ции на ядрах кислорода, см2; f(E)=(–dE/dx) – ио�
низационные потери энергии α�частицы на атомах
i�го соединения, МэВ/см; E – средняя энергия
α�частиц i�го актиноида, МэВ; Вj – порог (α, n)�ре�
акции, МэВ.

При расчете сечения (α, n)�реакций применя�
лась модель, учитывающая зависимость выхода
ядерных реакций и массовой тормозной способно�
сти (ионизационные потери в среде) от энергии
α�частиц [8, 9]:

(2)

где Nj – концентрация ядер на которых идет
(α, n)�реакция, см–3; Yj(E) – выход нейтронов на
одну α�частицу; dYj(E)/dE – производная от полу�
эмпирической функции Y(E), МэВ–1;
f(E)=(–dE/dx) – ионизационные потери энергии
α�частицы легких ядрах, МэВ/см.

Выход нейтронов Yj(E) определяется в соответ�
ствии с полуэмпирической формулой Г.В. Горшко�
ва [10]. Для азота в доступных источниках такой за�
висимости найдено не было, поэтому функция
Y(E), а также первая производная от этой функции
определена путем аппроксимации имеющихся в
библиотеке экспериментальных ядерных данных
EXFOR значений о выходе нейтронов.

Средняя энергия α�частиц i�го актиноида:

где n – полное число энергетических групп α$ча�
стиц для данного актиноида; Eαi – средняя энергия
α�частиц i�ой группы; Iαi – абсолютная интенсив�
ность α�частиц i�ой группы.

Ионизационные потери (релятивистские эф�
фекты отсутствуют) энергии α�частицы в простом
веществе, состоящем из одного химического эл�
емента (формула Бете�Блоха) [9]:

(3)

где Z – порядковый номер атомов вещества; z – по�
рядковый номер падающей частицы; me – масса

электрона; с – скорость света; β=υ/с (υ – скорость
частицы); I≈13,5Z эВ – средний потенциал иониза�
ции атомов вещества с порядковым номером Z, эВ.

Для расчета ионизационных потерь в сложном
веществе fi(E) необходимо в (3) вместо среднего по�
тенциала ионизации I подставить его усредненную
величину, равную

где ωi=niZi/ΣniZi (ni – концентрация атомов i�го эл�
емента), и вместо Z/A – ΣniZi/ΣniAi.

Расчётные значения эффективных сечений
(α, n)�реакций найденные по соотношению (2)
удовлетворительно согласуются (~18...20 %) с экс�
периментально определенными значениями. На�
пример, для углерода зависимость выхода от энер�
гии α�частиц имеет вид: Y(E)=3,32.10–11.E4,86 [10].
При Eα=5,304 МэВ (210Po) Y=11,3 нейтрон на 106

α�частиц, dY(5,304)/dE=1,01.10–7, а, значит, расчёт�
ное значение эффективного сечения (α, n)�реак�
ции на ядрах углерода равно σα,n=1,56 мб. Экспери�
ментальное значение:

σα,n=
12δ σα,n(

12С)+13δ σα,n(
13С) =

=0,9889.0+0,011.156 мб=1,72 мб [11].

Образование нейтронов 

по каналу спонтанного деления

Спонтанное деление ядер актиноидов, сопро�
вождающееся испусканием нейтронов. Удельная
интенсивность нейтронного излучения при спон�
танном делении ядер актиноидов:

Qi
сп=mi

.Аi
сп.νi

сп, нейтр./с,

где Аi
сп – интенсивность распада, дел./(г.с); νi

сп –
число мгновенных нейтронов, которые образуются
по каналу спонтанного деления.

Образование нейтронов в ОЯТ 

при протекании (α, n)Oреакций

Для образования нейтронов по этому механиз�
му необходимо наличие γ�излучения высоких
энергий (от 4 до 14 МэВ). Источниками γ�излуче�
ния в ОЯТ являются процессы β�распада продук�
тов деления и активации, а также α$распада и
спонтанного деления ядер урана и образующихся в
ходе облучения изотопов актиноидов.

Удельная интенсивность нейтронного излуче�
ния, обусловленная протеканием (γ, n)�реакции
определяется соотношением вида:

Qj
γ,n(Z)=Аk

γ(Z).σi
γ,nNi(Z)/μj(Z), нейтр/(с.г),

где Аk
γ(Z) – удельная интенсивность генерации

γ�квантов, испускаемых k�м нуклидом,
γ�квант/(с.г); Ni(Z) – концентрация ядер i�го акти�
ноида в соединении, см–3; σi

γ,n(E) – микроскопиче�
ское эффективное сечение (γ, n)�реакции на i�м ак�
тиноиде, см2; μj(Z) – полный коэффициент взаи�
модействия γ�квантов для j$го соединении, вклю�
чающий фотоядерное взаимодействие, см–1.
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Расчет сечения (γ, n)�реакций основан на ис�
пользовании боровского механизма при описании
образования промежуточного ядра с последующим
вылетом частиц�продуктов [12–14].

σi
γ,n=σ0i

γ,n(Гi/2)2(E0i/Ei)
1/2/((Ei–E0i)

2 + (Гi/2)2),

где σ0i – максимальное значение сечения резонан�
са i$го актиноида; Гi – полуширина резонанса i$го
актиноида; E0i – энергия максимума резонанса i$го
актиноида.

Положение максимума может быть удовлетво�
рительно описано соотношением [13]:

Е0i≈31,2.Ai
–1/3 + 20,6.Ai

–1/6, МэВ,

где Аi – атомная масса i$го нуклида.

Полуширина резонанса удовлетворительно
описывается с помощью соотношения [13, 14]:

Гi=0,026.E0i
1,91, МэВ.

Ниже на рисунке приведены расчетные (авто�
ры) и экспериментальные [14] значения сечений.

Точность определения сечения (γ, n)�реакций
вблизи резонанса находится в пределах от 3 до 40 %.

Результаты расчетов

Расчет проводился для ОЯТ реактора ВВЭР�
1000, работающего на перспективных урановых то�
пливах. Результаты расчета нейтронной соста�
вляющей приведены для трех основных режимов
облучения ОЯТ (табл. 1) и нормированы на одну
тонну топлива. Для определения значения в расче�
те на тонну урана начальной загрузки значения в
табл. 1 необходимо разделить на массовую долю
урана ωU в топливе. Для оксидного топлива
ωU=0,88, для карбидного и нитридного – 0,95 и
0,94 соответственно.

Для обоснования применимости предложенной
расчетно�экспериментальной методики, а также
для оценки точности полученных в работе резуль�
татов, была определена доля выхода α�n�нейтро�
нов (Qα,n/Qсп) из PuO2. Методика эксперименталь�
ного определения Qα,n/Qсп, разработанная в ФЭИ
им. А.И. Лейпунского, г. Обнинск, основана на ис�

пользовании метода Росси�α (метод нейтрон�ней�
тронных совпадений) [6]. Измерения проводились
на двух различных установках. В одной установке
использовалось два высокоэффективных счетчика
медленных нейтронов (3Не�счетчик), а в другой
установке – три сцинтилляционных детектора бы�
стрых нейтронов на основе кристаллов стильбена.
Доля выхода α�n�нейтронов определялась для PuO2

с тремя различными изотопными составами. Ниже
приведены результаты расчетов Qα,n/Qсп (по предло�
женной в настоящей работе процедуре расчета) для
одного из образцов PuO2 массой 28,37 г и обогаще�
нием 67,59 % по 239Pu, изотопная композиция кото�
рого приведена в табл. 2 [6].

Таблица 1. Интенсивность нейтронного излучения керамиче�
ского ОЯТ Q, нейтр./(с.т)

Таблица 2. Изотопная композиция образца двуокиси плуто�
ния в пересчете на металл

В табл. 3 приведены массы актиноидов в образ�
це PuO2, удельный выход нейтронов из актиноидов
по реакции (α, n); выход нейтронов по каналу
спонтанного деления; доля выхода α�n�нейтронов.

Изотопы 238Pu 239Pu 240Pu 241Pu 242Pu 241Am

Содержание, мас. % 0,59 67,59 21,32 4,29 2,67 3,54

Режимы

облучения,

МВт.сут/тU

Qαn Qсп Qγn QΣ

Вклад

(α, n)�

реак�

ций, %

Вклад

(γ, n)�

реак�

ций, %

UO2

13420 1,14.106 5,98.106 6,85.104 7,19.106 15,86 0,95

26940 1,02.107 1,10.108 1,45.106 1,22.108 8,38 1,19

40480 3,10.107 5,69.108 8,26.106 6,08.106 5,10 1,36

UС

13420 7,95.105 6,45.106 8,12.104 7,92.106 9,58 1,08

26940 7,48.106 1,19.108 1,56.106 1,28.108 5,84 1,22

40480 2,32.107 6,11.108 1,18.107 6,46.108 3,59 1,83

UN

13420 5,51.104 6,40.106 7,80.104 6,53.106 0,84 1,19

26940 4,01.105 1,18.108 1,52.106 1,20.108 0,33 1,27

40480 1,24.106 6,09.108 1,12.107 6,21.108 0,20 1,80
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Рисунок. Расчетные (авторы) и экспериментальные значения сечений реакции (γ, n) на ядрах: а) 235U и б) 238U



Авторами работы по экспериментальному
определению Qα,n/Qсп показано, что результаты, по�
лученные с помощью 3Не�счётчика, более надеж�
ны. Поэтому в качестве результирующих экспери�
ментальных данных, с которыми сравнивались по�
лученные в работе расчетные значения, взяты зна�
чения методики с 3Не�счетчиками.

Таблица 3. Радиационные характеристики двуокиси плуто�
ния (по данным табл. 2)

Полученные по представленной в работе рас�
четной методике данные с точностью не хуже
16...18 % совпадают с экспериментальными значе�
ниями (см. табл. 3, [3]), а также с результатами рас�
чётов с помощью прецизионных программ, таких
как CARE и ORIGEN(SCALE) и являются основой
для дальнейших исследований.

Выводы

1. Исследованы радиационные характеристики
облучённых керамических урановых топлив
UO2, UС, UN.

2. Предложена методика определения значений
микросечений (α, n)�реакций на легких ядрах с
погрешностью не выше 18...20 %.

3. Показано, что значимым источником нейтро�
нов в исследованных материалах является
(α, n)�реакция на ядрах O, C и N, вызываемая
α�частицами от распада Pu, Am и Cm.

4. Показаны преимущества использования в ядер�
но�топливном цикле смешанного нитридного
топлива (U�Pu)N.
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Q
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238Pu 0,06 1,35.104 7,66.102 1,45.102

0,65±0,02

– 3Не�

счетчик

0,75 (ав�

торы)

0,816 –

CARE

0,872 –

ORIGEN

239Pu 19,22 3,40.101 6,53.102 0,538
240Pu 4,14 1,27.102 5,25.102 0,365
241Pu 0,56 1,10 0,614 0,00
242Pu 0,25 1,63 0,410 4,29.102

241Am 0,46 2,66.103 1,23.103 0,665

Сумма 24,68 – 3,17.103 4,23.103 – –
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