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Радиоактивность выгруженного отработавшего ядерного топлива (ОЯТ)
из реактора в течение первых сотен лет определяется осколками деле�
ния (ОД), в дальнейшем основной вклад в активность ОЯТ формирует�
ся актинидами. Существующие сценарии обращения с ОЯТ основывают�
ся на трансмутации малых актинидов (МА) в осколки деления в быст�
рых реакторах. Рассмотрены сценарии трансмутации осколков деления
в спектрах тепловых и быстрых нейтронов и радиационные характери�
стики в зависимости от времени. Нуклидный состав осколков деления
взят из результатов моделирования выгорания сборки 439GT (тип ТВСА)
для ВВЭР�1000 в течение трех лет на комплексе MCU�5. Полученные дан�
ные использовались для определения исходного состава нуклидов при
разных выдержках перед началом трансмутации (облучения в потоках
нейтронов) для программы ORIGEN2.
Приведены три варианта облучения осколков деления: трансмутация
без выдержки, выдержка осколков деления четыре года перед облу�
чением, выдержка 30 лет перед облучением. Длительность облучения
выбрана равной трем и 15�ти годам. Эффективность трансмутации
определялась с помощью зависящего от времени «коэффициента
трансмутации», равного отношению радиоактивности нуклидов в
процессе трансмутации и после ее окончания к их радиоактивности
без трансмутации.
Рассчитанные коэффициенты трансмутации оказались заметными толь�
ко во время облучения в реакторе: их значения достигали 5 – 10 и за�
висели только от длительности выдержки осколков деления перед на�
чалом трансмутации. После извлечения осколков деления из нейтрон�
ного потока коэффициент трансмутации в течение нескольких лет
снижался до единицы. Еще через сотню лет после облучения в спек�
тре нейтронов теплового реактора коэффициент трансмутации сни�
жается до 0.8 – 0.5 в зависимости от длительности процесса транс�
мутации. После облучения в спектре нейтронов быстрого реактора
в интервале 200 – 1000 лет наблюдается небольшой рост коэффициен�
та трансмутации до значений 1.2 – 1.8 и затем после тысячи лет сни�
жение до значений 0.9 – 0.7.
Основной вывод – специальное выжигание осколков деления не имеет
смысла, поскольку незначительный выигрыш в радиоактивности (чуть
менее чем в два раза) наступает через тысячу лет.
Индифферентность осколков деления к трансмутации частично можно
объяснить долей стабильных нуклидов, которая увеличивается по мере
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длительности хранения осколков деления. После окончания цикла ис�
пользования топлива в нем среди осколков деления есть примерно 15%
стабильных нуклидов, а через тридцать лет выдержки количество ста�
бильных изотопов достигает 85%.

Ключевые слова: осколки деления, трансмутация, коэффициент трансмутации,
радиоактивность.

ВВЕДЕНИЕ
Известно, что после выгрузки из реактора отработавшего ядерного топлива (ОЯТ)

его радиоактивность определяется, в основном, осколками деления, а после  несколь$
ких сотен лет хранения – актинидами (так называемыми малыми актинидами – не$
птунием, америцием, кюрием). Опасность ОЯТ обусловлена возможностью выхода
из него радиоактивных продуктов в окружающую среду и уровнем их радиоактив$
ности. Поэтому решение проблемы с ОЯТ и радиоактивными отходами (РАО) нахо$
дят в снижении вероятности выхода радиоактивных продуктов в окружающую сре$
ду и радиоактивности.

Три десятилетия назад тема снижения радиоактивности тяжелых ядер и оскол$
ков деления путем трансмутации была очень популярной. Суть трансмутации заклю$
чается в облучении радиоактивных материалов в реакторах (специальных и (или)
энергетических). В результате облучения тяжелые ядра превращаются в осколки
деления, которые, поглощая нейтроны, могут стать стабильными либо короткоживу$
щими. Трансмутация осколков деления нашла отражение во многих публикациях,
обзорах, семинарах и конференциях. Малая их часть отражена в [1 – 8].

По трансмутации осколков деления были получены следующие основные (по мне$
нию авторов статьи) результаты:

– трансмутация РАО может быть реализована, поскольку в цепной реакции деле$
ния имеется запас «лишних» нейтронов [2, 4 – 6];

– условиям трансмутации в современных условиях (скорость поглощения ней$
тронов при облучении должна заметно превосходить скорость радиоактивного рас$
пада) соответствуют всего лишь около десятка осколков деления [2, 3, 5, 7];

– для заключения о целесообразности трансмутации осколков деления необхо$
димо учитывать вероятность выхода радиоактивных продуктов в окружающую сре$
ду, радиоактивность дочерних нуклидов [3, 8].

В более поздних публикациях следует отметить экспериментальное изучение
выжигания двух долгоживущих нуклидов технеция и йода [9, 10].

В работе проведены расчеты коэффициентов трансмутации не для отдельных
нуклидов, а для всех осколков деления (в том числе и для стабильных, посколь$
ку маловероятно разделение радиоактивных и стабильных осколков деления).
При этом полезно использовать предложенный в работе [8] коэффициент транс$
мутации ξr, который определен как отношение радиоактивности нуклидов (в про$
цессе трансмутации и после ее окончания) к радиоактивности этих же нуклидов
без трансмутации. Это отношение зависит от времени и может быть больше еди$
ницы (трансмутация вредна) и меньше единицы (трансмутация полезна). Зави$
симость коэффициента трансмутации в функции времени носит «биполярный»
относительно единицы характер. Поэтому возникает проблема – можно ли в
результате трансмутации «сегодня» допустить увеличение радиоактивности, что$
бы «завтра» было ее снижение.
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ИСХОДНЫЕ ДАННЫЕ
Для трансмутации был выбран состав осколков деления в количестве 830$ти

нуклидов, который получен в результате моделирования на комплексе MCU$PTR
[11] выгорания в течение трех лет сборки 439GT (тип ТВСА) для ВВЭР$1000 [12].
В дальнейшем моделировалось облучение этого набора осколков деления в ней$
тронном потоке с использованием программы ORIGEN2 [13].

Программа ORIGEN2 имеет свою константную базу одногрупповых сечений для
типовых спектров теплового и быстрого реакторов. Расчет производился на го$
могенной модели с пространственно$однородным потоком нейтронов и без учета
эффектов блокировки сечений. Поэтому расчеты коэффициентов трансмутации ξr
носят приближенный характер.

Расчет проводился для двух спектров нейтронов – быстрого реактора
(Φ  = 3.65⋅1015 c–1⋅см–2) и теплового реактора (Φ  = 3.65 ⋅1014 c–1⋅см–2).

РЕЗУЛЬТАТЫ РАСЧЕТОВ КОЭФФИЦИЕНТОВ ТРАНСМУТАЦИИ
Моделирование облучения осколков деления выполнено для трех длительно$

стей выдержки после выгрузки ОД из реактора: без выдержки ОД перед облу$
чением; с выдержкой четыре года ОД перед облучением; с выдержкой перед об$
лучением 30 лет. Для каждого из этих вариантов время непрерывного облуче$
ния в постоянной плотности потока нейтронов  облучения составляло три года
и 15 лет.

На рисунках 1 – 4 показаны зависимости от времени коэффициентов транс$
мутации ξr  для теплового и быстрого спектров нейтронов. Для наглядности вре$
менные логарифмические шкалы смещены так, чтобы начало облучения начина$
лось при одинаковом времени при всех выдержках облучения, равном 0.04 года.

ВЫВОДЫ И ОБСУЖДЕНИЕ РЕЗУЛЬТАТОВ
Рассчитанные коэффициенты трансмутации оказались заметными только во вре$

мя нахождения осколков деления в реакторе: их значения достигают 5 – 10 и за$
висят только от длительности выдержки осколков деления перед началом транс$
мутации. Чем длительнее выдержка, тем больше значение коэффициента трансму$
тации. Это, скорее всего, коррелирует с долей стабильных осколков деления, ко$
торая при выдержке 30 лет составляет около 85%, а при нулевой длительности
выдержки – всего лишь около 15%. После извлечения осколков деления из ней$
тронного потока коэффициент трансмутации в течение нескольких лет снижается
до единицы. Еще через сотню лет после облучения в спектре нейтронов теплово$
го реактора коэффициент трансмутации снижается до 0.5 – 0.8. При этом четко
просматривается тенденция – чем длительнее облучение, тем больше выигрыш в
результате трансмутации.

После облучения в спектре нейтронов быстрого реактора в интервале 100 – 800 лет
наблюдается небольшой рост коэффициента трансмутации до значений 1.2 – 1.8 и за$
тем после тысячи лет снижение до значений 0.9 – 0.7. Источником увеличения коэф$
фициента трансмутации оказывается 151Sm с заметным вкладом в радиоактивность после
200 лет. Вблизи 500 лет содержание этого изотопа в ОД, облученных в быстром
спектре, в 4.4 раза больше, чем у ОД, находящихся в хранилище без облучения,
а вклад в общую активность ОД составляет 44,9%, тогда как среди необлучен$
ных ОД 151Sm дает только 14.6%. Данный эффект не наблюдается в случае об$
лучения ОД в тепловом спектре из$за большого сечения радиационного захвата
151Sm (~ 1.2⋅104 барн) в тепловой области энергий, что приводит к меньшему на$
коплению 151Sm в облучаемых в тепловом спектре ОД.
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Подробное рассмотрение полученных результатов позволяет полагать, что спе$
циальное выжигание осколков деления не имеет смысла, поскольку незначитель$
ный выигрыш в радиоактивности не более чем в два раза наступает через тысячу
лет. Кроме того, вероятность выхода из$под контроля при изготовлении и облу$
чении осколков деления больше, чем при хранении этих же осколков деления в
хранилищах.

Были сделаны оценки коэффициентов трансмутации для осколков деления пос$
ле 30$летней выдержки при условии их отделения от стабильных осколков деле$
ния. В этом случае, как и следовало ожидать, после 1000 лет коэффициент транс$
мутации снизился до значений 0,2 (в результате трансмутации радиоактивность
снизилась в пять раз).

Рис. 1. Коэффициент трансмутации для осколков деления после выгрузки их из реактора: 1 – без выдержки перед облучением;
2 – с выдержкой четыре года; 3 – с выдержкой 30 лет (облучение в течение трех лет в тепловом спектре нейтронов)

Рис. 2. Коэффициент трансмутации для осколков деления после выгрузки их из реактора: 1 – без выдержки перед облучением;
2 – с выдержкой четыре года; 3 – с выдержкой 30 лет (облучение в течение трех лет в быстром спектре нейтронов)
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Рис. 3. Коэффициент трансмутации для осколков деления после выгрузки их из реактора: 1 – без выдержки перед
облучением; 2 –с выдержкой четыре года; 3 – с выдержкой 30 лет (облучение в течение 15$ти лет в тепловом
спектре нейтронов)

Рис. 4. Коэффициент трансмутации для осколков деления после выгрузки их из реактора: 1 – без выдержки перед
облучением; 2 –с выдержкой четыре года; 3 – с выдержкой 30 лет (облучение в течение 15$ти лет в быстром спектре
нейтронов)
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THE RESULTS OF THE TRANSMUTATION OF FISSION FRAGMENTS
IN THE SPECTRUM OF NEUTRONS OF THERMAL AND FAST
REACTORS
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Obninsk Institute for Nuclear Power Engineering, NRNU «MEPhI»
1 Studgorodok, Obninsk, Kaluga reg., 249040 Russia

ABSTRACT
The radioactivity of discharged spent nuclear fuel (SNF) from the reactor during the

first hundred years is determined by fission fragments (FF), subsequently actinides
contribute the main to the activity of SNF. Actual scenarios for SNF management are
based on the transmutation of minor actinides (MA) into fission fragments in fast
reactors. The scenarios of transmutation of fission fragments in a thermal neutron
spectrum and fast neutron spectrum and the radiation characteristics as a function
of time are considered. The nuclide composition of the fission fragments is based on
results of modeling the burnup of the assembly 439GT (TVSA type) for VVER$1000 over
three years on the MCU$5 complex. The data obtained was used to determine the initial
composition of nuclides at different exposures before the initiation of transmutation
(irradiation in neutron fluxes) for the ORIGEN2 program.

Three possible ways of irradiation of fission fragments are given: transmutation
without cooling, cooling of fission fragments for four years before irradiation, cooling
for 30 years before irradiation. The duration of irradiation was chosen equal to 3 and
15 years. Transmutation efficiency is determined by a time$dependent «coefficient
of transmutation» equal to the ratio of radioactivity of nuclides in the process of
transmutation and after its termination to their radioactivity without transmutation.

The coefficients of transmutation were noticeable only during irradiation in the
reactor: their values reached 5 – 10 and depended on the duration of the fission
fragments cooling before the beginning of transmutation. After the extraction of
fission fragments from the neutron flux, the coefficient of transmutation was reduced
to one within several years. A hundred years after irradiation in the thermal neutron
spectrum, the coefficient of transmutation is reduced to 0.8 – 0.5, depending on the
duration of the transmutation process. After irradiation in the fast neutron spectrum
in the interval 200 – 1000 years, a slight increase in the transmutation coefficient to
values 1.2 – 1.8 is observed and then after a thousand years decrease to values of
0.9 – 0.7.

The main conclusion is a special burning of fission fragments does not make sense,
because non$significant gain in radioactivity (a little less than double) comes after
the thousand years.

The indifference of fission fragments to transmutation can be explained by the
fraction of stable nuclides, which increases with the duration of storage of fission
fragments. After the end of the cycle of fuel use, there are approximately 15% of
stable nuclides among the fission fragments, and after thirty years of aging, the
amount of stable isotopes reaches 85%.

Key words: fission products, transmutation, transmutation coefficient, radioactivity.
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