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Рассматриваются важные с точки зрения проблемы нераспространения
радиационные характеристики плутония с большой долей изотопа 238Pu,
а также 233U с добавкой 232U и разбавленного 238U. Их радиационные ха!
рактеристики сравниваются с характеристиками оружейного класса ма!
териалов и материалов класса «непрямого» использования. Показано, что
факторы защищенности плутония с 20!50% 238Pu, а также 20!80% 233U в
смеси с 238U и с добавкой 232U оказываются близки к таковым для матери!
алов класса «непрямого» использования.

ВВЕДЕНИЕ
Безопасность ядерной энергетики решающим образом влияет на отношение об�

щества к этой энерготехнологии сегодня и будет оказывать влияние на ее перспек�
тивы в будущем. Здесь безопасность понимается в широком смысле, т.е. не только
безопасное функционирование собственно ядерных энергетических установок, но
также и защищенность используемых ядерных материалов от несанкционированно�
го переключения их на неэнергетические цели и в том числе на создание нелегаль�
ных ядерных взрывных устройств.

В настоящее время в гражданской ядерной энергетике используется, в основном,
обогащенный уран, а помимо этого в ряде европейских легководных реакторов вы�
жигается реакторный плутоний, ранее выделенный из облученного топлива урано�
вых реакторов. При этом величина обогащения уранового топлива легководных ре�
акторов составляет 3�5%, а в изотопном составе реакторного плутония доля четных
изотопов (238Pu, 240Pu, 242Pu) достигает 30% и более. Ни тот, ни другой материал не
относятся к оружейному классу. Как известно, оружейный уран (Highly Enriched
Uranium � HEU) � это высокообогащенный уран (~ 95% 235U) [1], оружейного класса
плутоний (Weapons�grade Pu � W�g Pu) � это плутоний со строго ограниченным со�
держанием четных изотопов, главным образом, изотопа 240Pu (менее 7%) [1]. Одна�
ко из этих рассуждений еще не следует, что уран с обогащением менее 95% по 235U и
плутоний с содержанием более 7% по четным изотопам не могут быть использованы
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в работоспособных ядерных взрывных устройствах (ЯВУ). Так, например, согласно
официальному сообщению [2], в 1962 г. в США было испытано ЯВУ, содержавшее
реакторный плутоний (Reactor�grade Pu � R�g Pu). Было сообщено, что энергетичес�
кий выход составил менее 20 кт ТНТ (тринитротолуола).

Чтобы защитить материалы, циркулирующие в топливном цикле, рассматривается
применение такой химической технологии, которая не позволит обеспечить доста�
точно полную очистку от радиоактивных продуктов деления и выделение фракций,
содержащих делящиеся нуклиды в концентрированном виде [3,4]. В таких топлив�
ных циклах ядерные материалы могут быть переключены только при применении
дистанционного оборудования и соответствующей химической технологии.

Обсуждаются также пути повышения защищенности ядерных материалов за счет
формирования соответствующего изотопного состава материалов с делящимися нук�
лидами [4,5]. Для преодоления такого рода защитных барьеров химические способы
уже не годятся, необходимо только применение технологии изотопного разделения
в условиях высоких радиационных полей.

В настоящее время выделяют класс ядерных материалов, которые без дополни�
тельной переработки не могут быть применены для создания работоспособных и
достаточно эффективных ЯВУ. Для них используется термин материалы «непрямо�
го» использования (Indirect�Use Material) [6�9]. К этому классу относят

• уран с обогащением менее 20% по 235U;
• плутоний, содержащий более 80% изотопа 238Pu.
Ниже рассматриваются радиационные характеристики плутония с содержанием

изотопа 238Pu в диапазоне 20�50%, что в 10�25 раз больше, чем в реакторном плуто�
нии (1.3�1.8%) [1,4,10], но в 1.6�4 раза меньше, чем в плутонии, который не является
материалом прямого использования, т.е. не годится для использования в ЯВУ.

Обсуждаются также радиационные характеристики «денатурированного» 233U,
находящегося в смеси с 238U и с добавкой 232U для создания защитных барьеров.
Анализируется, при каких изотопных составах радиационные характеристики такого
денатурированного 233U соответствуют таковым для материалов «непрямого» исполь�
зования.

РАЗЛИЧИЕ В ФИЗИЧЕСКИХ ХАРАКТЕРИСТИКАХ ОРУЖЕЙНЫХ
МАТЕРИАЛОВ И МАТЕРИАЛОВ КЛАССА “НЕПРЯМОГО”
ИСПОЛЬЗОВАНИЯ

В настоящем рассмотрении не будут затрагиваться вопросы, связанные с конст�
рукцией ЯВУ, поэтому анализ ограничивается оценкой величин критических масс
голых сфер, оценкой интенсивности генерации нейтронов спонтанного происхожде�
ния (спонтанное деление (SF) + (α,n)�реакции на легких элементах) и генерацией
тепла радиоактивного распада. Как отмечается в [1], эти характеристики в существен�
ной мере определяют эффективность развития взрывной цепной реакции деления
(ЦРД). Интенсивная генерация нейтронов спонтанного происхождения приводит к
преждевременному запуску ЦРД и к существенному снижению энергетического вы�
хода. При внутреннем тепловыделении, обусловленном, главным образом, α�распа�
дом, необходим надежный и эффективный теплоотвод от ядерного заряда. Если это
ЯВУ имплозивного типа [1], то ядерный материал в нем окружен химической взрыв�
чаткой, которая весьма чувствительна к повышенным температурам. Интенсивное
внутреннее тепловыделение в материале заряда может привести к перегреву хими�
ческой взрывчатки, и ЯВУ окажется просто неработоспособным. Поэтому внутреннее
тепловыделение также может быть отнесено к факторам, способствующим защите
ядерных материалов от неконтролируемого распространения.
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Расчет критических масс был выполнен с помощью вычислительного кода MCNP
[11] с использованием многогрупповой системы ядерных констант JENDL 3.2 [12]. В
табл. 1 приведены величины критических масс, удельные величины генерации нейт�
ронов спонтанного деления и тепловыделения α�распада в металлических ядерных
материалах оружейного класса, в уране и плутонии, которые по своему составу соот�
ветствуют  классу материалов «непрямого» использования, а также в реакторном
плутонии.

Можно видеть, что металлический уран с 20�процентным обогащением по 235U,
будучи материалом «непрямого» использования, отличается от оружейного урана
(HEU) существенно большей величиной критической массы (860 кг против 52 кг).
Именно такая большая величина критической массы и является в данном случае ос�
новным фактором, делающим невозможным создание большой надкритичности за
время в миллисекундном диапазоне. Более медленное создание надкритического
состояния неизбежно приводит к тому, что нейтроны спонтанного деления иниции�
руют преждевременный запуск ЦРД c малым энергетическим выходом.

Плутоний, содержащий 80% изотопа 238Pu, также отнесен к классу материалов
«непрямого» использования, т.к. отличается от оружейного плутония W�g Pu весьма
большим удельным тепловыделением α�распада (в 180 раз больше, чем для W�g Pu).
Именно этот фактор играет решающую роль в том, что просто невозможно изгото�
вить работоспособное ЯВУ со столь большим внутренним тепловыделением (тепло�
выделение голой критической сферы составило бы 6.3 кВт). Если такую сферу по�
пытаться изготовить, то, как видно из табл. 2, температура ее поверхности на возду�
хе составит более 1200°С (заметим, что температура плавления металлического плу�
тония � 641°С).

В табл. 1 приведены также физические характеристики реакторного плутония
(R�g Pu). Как уже упоминалось, в США было осуществлено испытание ЯВУ с подоб�
ным плутонием. Генерация нейтронов спонтанного деления в голой сфере, содержа�
щей R�g Pu, на порядок больше, чем для W�g Pu. Это повышает вероятность предето�
нации. Однако в случае реализации ЯВУ имплозивного типа даже уменьшенный энер�
гетический выход окажется по масштабу в килотонном диапазоне тротилового экви�
валента [1], что с различных точек зрения может рассматриваться как неприемлемо
высокий.

Тепловыделение α�распада голой сферы из R�g Pu в 8.5 раз больше, чем для ору�
жейного плутония. Это повышенное тепло можно отвести с помощью «тепловых мо�

Таблица 1
Радиационные характеристики материалов оружейного
класса и класса “непрямого” использования (в металлической
форме)

Оружейные 
 материалы 

Материалы класса “непрямого” 
использования 

Характеристика 
HEU W-g Pu 

( δ-фаза) 
20% 235U 
⊕ 238U 

80% 238Pu 
⊕ 239Pu 
(δ-фаза) 

R-g Pu 
 (δ-фаза) 

Голая критическая 
сфера, кг 52 16.5 860 13.8 25 

Нейтроны 
спонтанного 
деления, н/с/кг 

1.4 0.52⋅10+5 3.5 20⋅10+5 3.4⋅10+5 

Тепловыделение 
α-распада, Вт/кг - 2.5 - 456 14 
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стов» [1], выполненных из материала с хорошей теплопроводностью, например, из
алюминия. Эти «тепловые мосты» в виде стержней пронизывают окружающую ядер�
ный материал химическую взрывчатку, тем самым предохраняя ее от перегрева. Для
плутония с 80% 238Pu (материал класса «непрямого» использования) тепловыделе�
ние в голой сфере еще в 20 раз больше (чем для голой сферы из R�g Pu). Тот факт,
что плутоний с 80% 238Pu отнесен к классу материалов «непрямого» использования,
по�видимому, означает, что для отвода такого количества тепла требуется так много
«тепловых мостов», пронизывающих химическую взрывчатку, что уже невозможно
осуществить принцип имплозии с формированием сферической симметрии детона�
ционной волны сжатия.

Здесь следует сделать одно важное замечание. Если наличие большого количе�
ства «тепловых мостов», пронизывающих химическую взрывчатку вокруг ядерного
материала, не позволяет формировать сферически симметричную детонационную
волну сжатия, то определяющим фактором здесь будет не общее тепловыделение a�
распада, а плотность теплового потока с единицы поверхности сферического ядер�
ного материала. Именно этот фактор и будет в дальнейшем рассматриваться в каче�
стве одного из определяющих при рассмотрении защищенности ядерных материалов.

РАДИАЦИОННЫЕ ХАРАКТЕРИСТИКИ ПЛУТОНИЯ, СОДЕРЖАЩЕГО
20=50% 238PU

В табл. 2 приведены радиационные характеристики металлического плутония
(238Pu + 239Pu) с различной долей изотопа 238Pu. Можно видеть, что с увеличением
доли 238Pu критическая масса голой сферы несколько уменьшается. Приблизительно
пропорционально содержанию 238Pu изменяются показатели защищенности: интен�
сивность генерации нейтронов спонтанного деления и плотность теплового потока
α�распада с поверхности критической сферы. Так, например, по сравнению с плуто�
нием класса «непрямого» использования (80% 238Pu) для плутония с 30% 238Pu ин�
тенсивность генерации нейтронов спонтанного деления в ~2.6 раза ниже, но на 40%

Таблица 2
Радиационные характеристики денатурированного плутония
(металл в δδδδδ=фазе)

Материалы класса 
“непрямого” 

использования 
Характеристика 

20%235U 
⊕ 

238U 

80%238Pu 
⊕ 

239Pu 

50%238Pu 
⊕ 

239Pu 

30%238Pu 
⊕ 

239Pu 

20%238Pu 
⊕ 

239Pu 
R-g Pu 

Голая критическая 
сфера, кг 860 13.8 14.64 15.42 15.62 25 

Нейтроны спонтанного 
деления, н/с 3.0⋅10+3 2.7⋅10+7 1.83⋅10+7 1.16⋅10+7 0.78⋅10+7 0.8⋅10+7 

Тепловыделение 
α - распада, Вт - 6300 4172 2621 1781 350 

Плотность теплового 
потока через 
поверхность сферы, 
Вт/м2 

- 1.41⋅10+5 

 0.89⋅10+5 0.54⋅10+5 0.37⋅10+5 0.05⋅10+5 

Температура 
поверхности, °C - 1256 1120 988 897 545 

Энергетический выход, 
кт ТНТ (P = 99.9%) - - 0.5-0.85 0.5-1.12 0.5-1.5 0.5-1.31 
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выше, чем для R�g Pu, на котором был осуществлен испытательный взрыв ЯВУ в США.
С помощью приближенной методики оценки энергетического выхода в режиме пре�
детонации [1] было получено, что с вероятностью 99,9% для R�g Pu энергетический
выход оказывается в диапазоне (0.5�1.31) кт ТНТ, а для плутония с 30% 238Pu (будь
такое ЯВУ создано) � в диапазоне (0.5�1.12) кт ТНТ, т.е. по этому показателю нет су�
щественной разницы между указанными составами плутония.

Что же касается плотности теплового потока с поверхности критической сферы,
то здесь имеется существенное различие. Плутоний с 30% 238Pu характеризуется на
порядок большей величиной плотности теплового потока по сравнению с R�g Pu (ко�
торый был испытан в ЯВУ) и всего в 2.6 раза меньшей плотностью теплового потока
по сравнению с плутонием класса «непрямого» использования (80% 238Pu). При та�
ком тепловом потоке температура поверхности критической сферы из плутония с 30%
238Pu на воздухе (будь она изготовлена) составила бы 988°С, в то время как для R�g
Pu � 545°С (напомним, что температура плавления металлического плутония состав�
ляет 641°С). Иными словами, оценки указывают на то, что плутоний с 30% 238Pu много
«ближе» к плутонию класса «непрямого» использования, чем к R�g Pu. Поэтому по�
пытка использовать металлический плутоний с ~30% 238Pu для изготовления ЯВУ
имплозивного типа (конструктивно сходного с первыми плутониевыми ЯВУ [5]) стол�
кнулась бы с необходимостью обеспечения отвода от заряда большого количества
тепла (порядка нескольких киловатт) со всеми сопутствующими проблемами мате�
риаловедческого характера [1].

РАДИАЦИОННЫЕ ХАРАКТЕРИСТИКИ 233U С ДОБАВКОЙ 232U
И РАЗБАВЛЕННОГО 238U

При обсуждении перспектив ториевого топливного цикла вполне естественно вста�
ет вопрос о защищенности 233U � основного делящегося нуклида этого цикла. В тра�
диционно понимаемом 233U�232Th�цикле урановая фракция, по�существу, является
высокообогащенным 233U с примесью дочерних урановых изотопов 234,235,236U. Изве�
стный путь понизить его обогащение � разбавление ураном�238 [5]. Поскольку 233U
является более эффективным делящимся нуклидом, чем 235U, то уже при обогащении
12% 233U в смеси с 238U критическая масса голой сферы сравнивается с таковой для
20% 235U, который является материалом класса «непрямого» использования. Если
ориентироваться на этот фактор повышения защищенности 233U, то в (U�Th)�топливе
доля 238U окажется доминирующей, роль Th будет невелика и в процессе облучения
основным делящимся нуклидом станет плутоний.

Чтобы повысить роль тория, необходимо ограничить содержание 238U, а это зна�
чит, что повысится обогащение 233U в урановой фракции топлива. В табл. 3 представ�
лены радиационные характеристики урановой фракции с 20�80% 233U в сравнении с
таковыми для материалов класса «непрямого» использования. Критическая масса
голой сферы с 233U оказывается существенно меньше, чем для 20% 235U и приближа�
ется к плутониевому материалу. Интенсивность генерации нейтронов спонтанного
деления на 3�5 порядков ниже, чем для плутония с 80% 238Pu, тепловыделение α�рас�
пада � незначительно. Поэтому 20�80% 233U в смеси с 238U не может быть отнесен к
классу материалов «непрямого» использования. Для того, чтобы существенно усилить
факторы защищенности, связанные с генерацией нейтронов спонтанного происхож�
дения, а также с тепловыделением α�распада, рассматривается добавление 232U [5].
Цепочка его радиоактивного распада включает в себя помимо распада самого 232U
еще пять α�распадов. Следующий после 232U � распад 228Th (T1/2=1.91 года), а осталь�
ные � короткоживущие звенья (см. рис.1).

Поэтому тепловыделение в 232U со временем сначала возрастает, выходя через
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~10.4 года на максимум (см. рис. 2), затем медленно снижается в соответствии с рас�
падом собственно 232U (T1/2=68,9 лет). В табл.  4 представлены результаты оценки
требуемого начального содержания 232U в смеси (232+233U + 238U), для обеспечения
величины плотности теплового потока α�распада на поверхности критической сфе�
ры такой же, как для плутония класса «непрямого» использования (80% 238Pu). При
равновесной цепочке распада начальное содержание 232U должно составлять 3�7%,
причем концентрация 228Th, порождающая доминирующую часть α�распадов (и со�
ответствующее тепловыделение), составляет 0.1�0.2% в уране. Заметим, что темпе�
ратура поверхности голой урановой критической сферы на воздухе при этом соста�
вила бы 1256°С, что выше температуры плавления металлического урана (1136°С).
Для того, чтобы исключить хотя бы на время влияние этих распадов, потребовалось
бы применить химическую очистку материала от 228Th на уровне 0.01%, что требует
наличия высоких химических технологий.

Добавка 232U и его α�распад может существенно усилить фактор защищенности,
связанный с генерацией нейтронов спонтанного происхождения через (α,n)�реакцию
на микропримесях легких элементов в металлическом материале. В табл. 5 показа�
но, что интенсивность генерации нейтронов, соответствующая таковой для плутония

Таблица 3
Радиационные характеристики денатурированного урана=233
(232U=0) в металлической форме

Материалы класса 
“непрямого” 

использования 
Характеристика 

20% 235U 
⊕ 

238U 

80% 238Pu 
⊕ 

239Pu 
(δ-фаза) 

80% 233U 
⊕ 

238U 

50% 233U 
⊕ 

238U 

30% 233U 
⊕ 

238U 

20% 233U 
⊕ 

238U 

Голая критическая 
сфера, кг 860 13.8 22.5 55.2 137.7 282 

Нейтроны спонтанного 
деления, н/с 3⋅10+3 2.9⋅10+7 70 400 1.37⋅10+3 3.18⋅10+3 

Тепловыделение  
α-распада, Вт - 6300 5.0 7.7 11.5 15.8 

Плотность теплового 
потока через 
поверхность сферы, 
Вт/м2 

- 1.41⋅10+5 93 78 64 54 

 
232U 

α, 68.9 г 

5.3 МэВ 
228Th 224Ra 220Rn 

α, 1.91 г α, 3.64 сут 

5.4 МэВ 5.7 МэВ 

216Po 212Pb 212Bi 212Po 
α, 0.158 с β, 10.64 ч 63.8% 

6.8 МэВ  β, 60.5 мин 

α 
60.5 мин 
6.1 МэВ 

36.2% 

208Tl 

α 
3⋅10-7 с 

8.8 МэВ 

208Pb 
β, 3.1 мин 

α, 55.3 с 

6.3 МэВ 

Рис. 1. Цепочка радиоактивного распада урана�232
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класса «непрямого» использования (80% 238Pu), может быть обеспечена, если в ме�
таллическом уране (20�80% 232+233U в 238U) будет присутствовать примесь бериллия
в количестве 0.6�3 ppm или бора в количестве 5�30 ppm. Для того, чтобы устранить
влияние этого защитного фактора потребуется осуществить химическую очистку от
этих легких элементов на уровне не хуже, чем 10�5 ат.%. Если этого не обеспечить, то
энергетический выход (см. табл. 5) в ЯВУ с таким материалом с большой вероятнос�
тью (P=99.9%) окажется близок к минимальному в режиме предетонации [1].

Если же уран рассматриваемого состава будет находиться в виде диоксида, то
благодаря (α,n)�реакции на кислороде интенсивность генерации нейтронов окажет�
ся на порядок выше, чем даже у плутония класса «непрямого» использования (80%
238Pu). Поэтому можно заключить, что даже при содержании 20�80% 233U в смеси с
238U по рассматриваемым факторам защищенности такой уран можно рассматривать
как ядерный материал, весьма близкий к материалам класса «непрямого» использо�
вания, если только в таком уране будет присутствовать еще и соответствующая до�
бавка 232U. Заметим, что такой материал будет характеризоваться также жестким γ�
излучением, сопутствующим распаду последних звеньев цепочки распада 232U (см.
рис. 2) [13].

Однако при химической очистке такого материала может существовать непродол�
жительное по времени «окно уязвимости», когда хотя бы теоретически его можно
переключить на создание ЯВУ, пока цепочка распада 232U вновь не наберет силу [5].
Так, например, для денатурированного урана (50% 232+233U + 50% 238U) при содержа�

Таблица 4
Радиационные характеристики денатурированного урана=233
(232U≠≠≠≠≠0) в металлической форме

Материалы класса 
“непрямого” 

использования 
Характеристика 

20% 235U 
⊕ 

238U 

80% 238Pu 
⊕ 

239Pu 
(δ - фаза) 

80% 
(232+233)U 

⊕ 
238U 

50% 
(232+233)U 

⊕ 
238U 

30% 
(232+233)U 

⊕ 
238U 

20% 
(232+233)U 

⊕ 
238U 

Голая критическая 
сфера, кг 860 13.8 22.5 55.2 137.7 282 

Плотность теплового 
потока через 
поверхность сферы, 
Вт/м2 

- 1.41⋅10+5 1.41⋅10+5 1.41⋅10+5 1.41⋅10+5 1.41⋅10+5 

Тепловыделение 
α-распада, Вт - 6300 7580 13920 25336 41255 

Температура 
поверхности, °C - 1256 1256 1256 1256 1256 

0 лет 

0.5 года 
∑U

U232

 
Равновесная 
цепочка 

- - 
47.2 
23.2 
6.5 

35.3 
17.4 
4.9 

25.8 
12.7 
3.6 

20.0 
10.1 
2.8 

0 лет 

0.5 года 
∑U

Th228

 
Равновесная 
цепочка 

- - 
0 

0.11 
0.18 

0 
0.08 
0.14 

0 
0.06 

0.098 

0 
0.05 

0.078 
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нии 4.9% 232U (см. табл. 4) через 10 суток после очистки плотность теплового потока
с поверхности голой сферы составит 1/6 часть величины теплового потока для мате�
риала класса «непрямого» использования (80% 238Pu). Правда, ослабленность этого
физического фактора в определенной мере компенсируется защитным фактором,
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Рис.2. Зависимости тепловыделения радиоактивного распада и мощности экспозиционной дозы от времени для
урана�232 (мощность экспозиционной дозы без учета самопоглощения)

Таблица 5
Радиационные характеристики денатурированного урана=233
(232U≠≠≠≠≠0) в металлической форме

Материалы класса 
“непрямого” 

использования 
Характеристика 

20% 235U 
⊕ 

238U 

80% 238Pu 
⊕ 

239Pu 
(δ-фаза) 

80% 
 (232+233)U 

⊕ 
238U 

50% 
(232+233)U 

⊕ 
238U 

30% 
(232+233)U 

⊕ 
238U 

20% 
(232+233)U 

⊕ 
238U 

Голая критическая 
сфера, кг 860 13.8 22.5 55.2 137.7 282 

232U/ΣU, % 
(равновесная цепочка 
распада) 

- - 6.5 4.9 3.6 2.8 

[(SF)+(α,n)] нейтроны, 
н/с 3⋅10+3 2.9⋅10+7 2.9⋅10+7 2.9⋅10+7 2.9⋅10+7 2.9⋅10+7 

Примесь бериллия, 
ppm - - 3.2 1.75 0.96 0.59 

Примесь бора, ppm - - 28 15.4 8.4 5.2 

Энергетический выход, 
кт ТНТ (P=99.9%) - - 0.5 - 0.71 0.5 - 0.71 0.5 - 0.71 0.5 - 0.71 
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связанным с жестким γ�излучением. Ведь мощность экспозиционной γ�дозы через
10 сут уже станет ~250 бэр/ч (на расстоянии 1 м), а через 100 сут превысит 2000 бэр/ч
с дальнейшим ростом в течение 10 лет (рис. 2).

ОБ «УСТОЙЧИВОСТИ» ФАКТОРОВ ЗАЩИЩЕННОСТИ 233U В ТОПЛИВЕ
С СОВМЕСТНЫМ ИСПОЛЬЗОВАНИЕМ 238U И ТОРИЯ

Формирование нуклидного состава топлива так, чтобы любая фракция (урановая,
плутониевая) по своему составу соответствовала материалам из класса «непрямого»
использования (или близким к ним), можно рассматривать как важный шаг на пути
повышения защищенности топливного цикла. При этом предполагается, что может
существенно усложниться и растянуться во времени процесс возможного перевода
ядерных материалов в оружейный класс [5].

Не менее важным является также свойство сохранения этого уровня защищенно�
сти в процессе облучения. Иными словами, речь идет об «устойчивости» уровня за�
щищенности материалов в процессе работы реактора [5]. Применительно к рассмат�
риваемой урановой фракции, содержащей 232+233U в смеси с 238U и размешанной с
торием, это может означать, например, что с началом облучения отношение 232U к 233U
не должно понижаться. Нетрудно видеть, что для этого необходимо выполнение сле�
дующего неравенства, которое включает в себя начальное содержание 232U, 233U и
232Th (ρ), а также усредненные по спектру нейтронов сечения (σ):
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причем максимальное содержание 232Th и 232U в топливе удовлетворяет равенству в
этом соотношении. Для оценки этого максимального содержания по программе
GETERA [14] были выполнены расчетные исследования размножающих свойств топ�
ливной решетки (модель ячейки) с легкой водой применительно к условиям легко�
водного реактора. Топливо � смесь UO2 + ThO2, причем доля ThO2 изменялась от 0%
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до 100%, урановая фракция в топливе содержала 233U и 238U, а 233U во всей топлив�
ной композиции составлял фиксированную величину � 4.4%. Зависимости эффектив�
ного коэффициента размножения эквивалентной ячейки и усредненных сечений от
содержания ThO2 приведены на рис. 3.

Заметим, что существенное изменение этих параметров в области малых содер�
жаний как ThO2, так и UO2 связано, в основном, с изменением эффекта самоэкрани�
ровки 232Th и 238U. В связи с этим немаловажным является также и то, что этот эф�
фект благотворно отражается на температурном коэффициенте реактивности по теп�
лоносителю (см. рис. 4).

Используя указанные данные о средних сечениях и принимая, что ρU�232(0)/
ρHM(0)=0.4% (это соответствует тепловыделению 20 Вт/кг топлива от равновесной
цепочки распадов 232U) и ρTh�232(0)/ρHM(0)=0.4, получаем, что соотношение между 233U
и 232Th необходимо поддерживать выше 5%. При содержании 233U в топливе на уровне
3�5% и при доле тория в топливе 40% содержание примеси 232U в 233U в процессе
облучения снижаться не будет.

Как известно, недостатком использования 238U для понижения обогащения 233U
является то обстоятельство, что в процессе облучения из 238U будет накапливаться
плутоний. При небольшой доле урана�238 накопление плутония в топливе будет,
конечно, невелико и заметно меньше, чем при использовании уранового топлива. С
этой точки зрения предпочтительно использовать топливо на основе 232Th и где 238U
являлся бы небольшой добавкой. Вопрос о том, насколько малой может быть добав�
ка 237Np в исходном (U�Th)�топливе, чтобы накапливаемый плутоний по своему со�
ставу оказался близким к плутонию из класса «непрямого» использования, станет
предметом последующего рассмотрения.

ВЫВОДЫ
1. Плутоний с содержанием 20�50% 238Pu по радиационным характеристикам яв�

ляется близким к плутонию класса «непрямого» использования (80% 238Pu).
2. 233U, разбавленный 238U и содержащий добавку 232U, характеризуется высоко�
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го уровня защитными характеристиками, соответствующими материалам класса «не�
прямого» использования. Малые примеси легких элементов (на уровне 10�4 ат.%)
способны создать нейтронный фон, гарантирующий преждевременный запуск цеп�
ной реакции деления при попытке использовать его в ядерном взрывном устройстве.

3. Цепочка распада 232U обеспечивает высокое внутреннее тепловыделение α�
распада, требующее интенсивного теплоотвода, и высокую интенсивность жесткого
γ�излучения.

Оцененные факторы защищенности можно рассматривать как дополнительные к
защищенности делящихся материалов в таком топливном цикле, который характери�
зуется неполной очисткой от продуктов деления и отсутствием разделения урановой,
плутониевой и ториевой фракций.
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Описаны оригинальные технологические схемы и особенности спектро�
метрического контроля альфа�излучающих радионуклидов Bi�212 и Bi�
213, широко используемых в настоящее время в радиологических кли�
никах в качестве перспективного средства радиоимуннотерапии ряда
злокачественных новообразований

ВВЕДЕНИЕ
В последние 10 лет значительно возрос интерес к производству и использова�

нию альфа�излучающих радионуклидов. Это связано с перспективой их использо�
вания в биомедицинских исследованиях и клинической терапии ряда опухолевых
заболеваний. С радиобиологической точки зрения альфа�излучающие радионук�
лиды являются наиболее перспективными источниками для летального поражения
опухолевых клеток благодаря короткому пробегу в ткани и высокой ионизирую�
щей способности. По мнению ученых�радиотерапевтов альфа�излучатели, связан�
ные со специфическими глобулинами, рассматриваются как перспективное им�
мунотерапевтическое средство для лечения тех видов опухолей, клетки которых
доступны для этих излучателей в человеческом теле [1].

В отличие от природных радионуклидов большинство α�излучающих радионук�
лидов получаются путем облучения в реакторе с последующим химическим выде�
лением этого изотопа. Сегодня появляется возможность применения специфичес�
ких α�излучающих радионуклидов, производимых при облучении в циклотронах.

Радионуклид Bi�213 в настоящее время считается наиболее перспективным для
использования в медицине при лечении онкологических заболеваний. При рас�
паде этот радионуклид не образует долгоживущих ДПР (дочерний продукт распа�
да), которые могут быть вынесены потоком крови от места «привязки» к раковой
опухоли и облучать здоровые клетки. Bi�213 является типичным генераторным
радионуклидом и находит применение в радиоиммунотерапии, главным образом,
в виде меченных им моноклональных антител и других молекулярных носителей.
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Схема 1
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АЛЬФА�ИЗЛУЧАЮЩИЕ РАДИОНУКЛИДЫ И ИХ ПОЛУЧЕНИЕ

Ас�225
Cуществует несколько путей образования радионуклида Ас�225. Возможно

получение Ас�225 облучением урана по реакциям 238U(p, 4p 10n)225Ac и 238U(p,
spall)225Ac и тория по реакциям 232Th(p, 2p 6n) 225Ac и 232Th(p, spall) 225Ac [2, 3].

В качестве альтернативного варианта наработка Th�229 может производиться
по реакции 226Ra(3n,2β)229 Th, осуществляемой в высокопоточном реакторе [4].

В ГНЦ РФ�ФЭИ им. академика А.И. Лейпунского ведется разработка медицинс�



ПРИМЕНЕНИЕ�ЯДЕРНЫХ�МЕТОДОВ�И�СРЕДСТВ

118

ких генераторов актиния�225 � висмута�213 и радия�224 � висмута�212 [5].
Сырьем для получения родительского нуклида Th�229 является долговыдержан�

ный U�233 (схема 1), который всегда содержит некоторое количество U�232, до�
черним продуктом распада (ДПР) которого является Th�228 (схема 2).

Сорбционное разделение Th и Ас осуществляется при помощи анионита из
концентрированной азотной кислоты с последующей промывкой сорбата Th та�
кой же кислотой, при этом Ас�225, Ra�225(224) и другие ДПР уходят в раствор.
Далее производится десорбция Th слабым раствором азотной кислоты, упарка
раствора и разбавление в концентрированной азотной кислоте для хранения это�
го раствора до следующей переработки. В свою очередь, раствор Ас�225 доводит�
ся до слабой кислотности и Ас�225 отделяется от Ra�224 и ДПР сорбцией на кати�
оните с последующей промывкой сорбата раствором той же кислотности. Десор�
бция Ас�225 осуществляется 3,0÷10,0 М раствором азотной или соляной кислоты
(в зависимости от дальнейшего использования Ас�225) и полученный раствор
Ас�225 упаривается и разбавляется азотной или соляной кислотой до требуемой
концентрации. В процессе разделения потери тория составляют не более 1%.

Накопление Ас�225 из Th�229 достигает максимального значения через 6 ме�
сяцев. При этом оптимальное время выдержки (накопление Ас�225) между пере�
работками составляет ~ 1 месяц. Расчет показывает, что для накопления 1 мКи
Ас�225 в равновесии требуется 5 мг Th�229.

Из фракции Ra�225 по прошествии 15 суток вновь можно извлечь актиний
описанным выше способом.

Распадаясь, Ас�225 последовательно образует 4 α� и 3 β�радионуклида, боль�
шинство с высокой энергией. Потенциальное использование Ас�225 в качестве
терапевтического радионуклида ограничено его способностью к хелатированию
и связыванию радионуклида так же, как его другие дочерние продукты α�распада.
Т1/2=10 дней у Ас�225, высокая энергия α�частиц и быстрый распад по цепочке до
стабильного Bi�209 делают этот радионуклид отличным кандидатом для использо�
вания в раковой терапии в долгоживущих генераторах.
Bi�213

Bi�213 обладает коротким периодом полураспада (Т1/2=45,6 мин), поэтому
Ас�225/Bi�213�генератор должен быть подготовлен для использования непосред�
ственно в клинике. Это означает, что он должен быть прост и безопасен в обраще�
нии, а время извлечения висмута должно быть сведено к минимуму. Разработан�
ный генератор в ГНЦ РФ�ФЭИ им. академика А.И. Лейпунского удовлетворяет этим
требованиям. Состоит он из колонки с катионитом, на котором сорбирован акти�
ний. Через колонку под давлением прокачивается раствор, извлекающий висмут.
Давление необходимо для повышения скорости процесса вымывания. Для элюи�
рования висмута может быть использован 0.01 M�раствор ДТПУ (диэтилентриамин�
N,N,N’,N’’,N’’�пентауксусная кислота), при рН=3�3,5 извлекающий висмут на 95�98%,
при этом проскок актиния в элюат близок к нулю.

В Мемориальном раковом центре Sloan�Kettering получают Ас�225 без носите�
ля в виде нитрата из института трансурановых элементов Окриджской националь�
ной лаборатории и помещают его на смолу AGMP�50. Bi 213 достигает равновес�
ного состояния с Ас�225 после 300 минут (6,5 периодов полураспада Bi�213),
однако после 150 минут 90% максимальной активности Bi�213 можно извлечь из
генератора. Bi�213 элюируется в качестве (BiI5)2� анионной формы с помощью
0,1М HI.
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Bi�212
 Bi�212 � альфа�излучающий радионуклид, который образуется при распаде

Th�228 (схема 2). Его Т1/2≈60,6 минут, средняя энергия α�частиц 7,8 МэВ. Распада�
ясь, Bi�212 образуют Tl�208 и Ро�212, которые ведут к стабильному Pb�208. Каж�
дый путь сопровождается излучением α�частиц.

В ГУП ГНЦ РФ�ФЭИ ведется разработка химических операций для создания ге�
нераторных систем Ra�224�Bi�212 [6]. Было изучено поведение 224Ra, 212Pb и 212Bi
на катионообменных смолах с использованием комплексонов и минеральных кис�
лот для десорбции. Исследования проводились в динамическом режиме на ионо�
обменной колонке, заполненной Dowex�50х4(200 mesh). Значения выходов 212Pb
определялись с помощью γ�спектрометра, а содержание 224Ra в элюатах � с помо�
щью альфа�спектрометрии через 1,5÷2,0 суток после распада 212Pb. Проведено
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изучение выхода 212Pb из 224Ra при десорбции 0,01М ДТПА в зависимости от рН.
Результаты экспериментов, представленные на рис. 1, свидетельствуют о том,

что комплексообразование свинца с ДТПА слабее, чем у висмута. Выход Bi при
элюировании 0,01М ДТПА в одних и тех же условиях составлял 92 и 98% [5], а выход
212Pb � 4×10�2 � 0,2%, и лишь при рН~5 212Pb элюировался на 0,45%, но при этом в
элюат уже начинает попадать Ra�224.

На основании полученных результатов можно прийти к выводу, что комплек�
сообразователи (ДТПА, ЭДТА, НТА) не годятся для использования в генераторной
системе Ra�224/Pb�212. Однако, с другой стороны, ДТПА и другие комплексооб�
разователи можно успешно использовать в генераторе Ra�224/Bi�212. При рН~3�
4 можно десорбировать 92�98% 212Bi, при этом проскок 212Pb в элюат 4×10�2 ÷ 0,2%,
а 224Ra вообще не попадает в элюат.

Были проведены эксперименты по десорбции 212Pb с катионита Dowex�50х4�
200 растворами HCl различной концентрации в динамическом режиме. Результа�
ты экспериментов, представленные на рис. 2, показывают, что хорошего разделе�
ния свинца и радия можно достичь, используя 0,7�0,8М HCl. В этом случае элюиро�
вание 212Pb достигает ~98%, а содержание 224Ra в элюате не превышает 2×10�2%.

Таким образом, на основании проведенных исследований можно сделать вы�
воды.

Следующие методы разделения и выделения отдельных радионуклидов из «се�
мейства» Th�228 могут быть использованы в генераторах:

• выделение Ra�224 � анионообменное разделение Th�228 и Ra�224 из раство�
ров ~8�10М HNO3, получение чистых соединений Ra�224 � катионообменное выде�
ление Ra�224 и очистка Ra�224 от ДПР;

• выделение Pb�212 из Ra�224 с использованием катионообменных смол и
растворов HCl с концентрацией ~0.75 М;

• выделение Bi�212 непосредственно из Ra�224 достигается с использованием
катионообменных смол и растворов ДТПА с рН=3÷4, а также минеральных кислот
HCl и HI.

Атчер и др [7] использовали Ra�224 для создания генератора. Эти генераторы
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Рис. 2. Выход 212Pb в зависимости от концентрации HCl
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применяли в доклинических исследованиях. Генератор состоит из Ra�224, кото�
рый отделяли от родительского радионуклида Th�228 путем адсорбции нитрата
тория в 9�молярной HNO3 на анионообменной смоле. Элюированный Ra�224 вы�
паривали досуха и остаток растворяли в 0,1�молярной НСl. Кислотный раствор Ra�
224 затем адсорбировали на AGMP�50 катионообменной смоле, загруженной в
тефлоновую трубку, фиксированную тампонами из полипропелена. Изменения
условий элюирования (использование от 0,5 до 2 HCl или 0,2�2 NHI) влияют на
выход Bi�212 или его родительского Pb�212. Образующийся в результате распада
Bi�212 Tl�208 излучает γ�лучи с энергией 2,6 МэВ, что, в свою очередь, требует что�
бы «корова» с Ra�224 (маточный радионуклид�генератор) была защищена, для
уменьшения облучения работающего персонала.

КОНТРОЛЬ ТЕХНОЛОГИЧЕСКИХ ПРОЦЕССОВ РАЗДЕЛЕНИЯ
В процессе разработки технологических операций при создании генераторных

систем проводились измерения альфа� и гамма�активности проб различных ра�
створов с целью идентификации РН (радионуклид), определения их чистоты и
количества [8]. Для этого используются спектрометрические методы регистрации
излучений исследуемых радионуклидов. Наиболее информативными, как прави�
ло, являются альфа� и гамма�спектры, полученные с хорошим энергетическим раз�
решением, которые позволяют идентифицировать радионуклиды и определить их
количество. Совместное рассмотрение и сопоставление альфа� и гамма�спектров
от проб одних и тех же растворов позволяют решить задачи, которые были бы
непосильны при рассмотрении только одного из спектров.

В данной работе описываются методы и результаты измерения с применением
полупроводникового альфа�спектрометра и гамма�спектрометра на основе полу�
проводникового германий�литиевого детектора для контроля Ac�Bi�генератора.

АЛЬФА�СПЕКТРОМЕТРИЯ
Для измерения альфа�излучения использовался полупроводниковый альфа�

спектрометр 7184 фирмы EURISYS MESURES с кремниевым детектором (300 мм2),
разрешением 17 кэВ. Обработка спектра проводится в реальном времени автома�
тически или по областям исследования специальной программой “InterWinner4”
и “ALPHA VISION”; результатом обработки является определение изотопного со�
става исследуемых образцов и определение активности α�радионуклидов. Взаи�
мосвязь детектора с элементами его управления осуществляется с помощью схе�
мы согласования Gamma Fast.

Альфа�спектрометрический метод определения состава радионуклидов и их
активности основан на измерении спектров альфа�излучения радионуклидов, со�
держащихся в образцах, идентификации радионуклидов по пикам альфа�излуче�
ния и расчета активности с учетом эффективности спектрометра, определяемой с
помощью образцовых стандартных альфа�источников (ОСИАИ) и выхода альфа�
частиц на акт распада радионуклида. Для идентификации РН необходимо выпол�
нить энергетическую калибровку спектрометра, т.е. установить соответствие между
энергией излучения и номером канала анализатора. Калибровку спектрометра
выполняют путем измерения спектров альфа�излучения в широком энергетичес�
ком интервале от 4000 до 9000 кэВ от источников ОСИАИ с известными значения�
ми энергий альфа�частиц.

Пробоподготовка � очень важная часть α�спектрометрических измерений, на
которую необходимо обратить особое внимание, т.к. от нее зависят результаты
измерений.
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Пробы готовились путем накапывания радионуклидного раствора на мишень с
последующей термообработкой. Толщина слоя мишени, приготовленной таким
образом, не должна превышать длину пробега альфа�частиц.

ГАММА�СПЕКТРОМЕТРИЯ
Для измерения γ�излучения в работе использовался гамма�спектрометр, состо�

ящий из полупроводникового германий�литиевого детектора с чувствительным
объемом 125 см3, блок управления и обработки информации на основе РС с про�
граммой обработки гамма�спектров Balti�S версия 3.567t. Для расшифровки гам�
ма�спектров в области “мягкого” гамма�излучения (25�150 кэВ) использовался
детектор из чистого германия с тонким бериллиевым окном (фирма ORTEX), пред�
назначенный для работ в области рентгеновского излучения. Идентификация и
расчет активности РН при проведении анализа технологических растворов про�
водились на основании значений энергий гамма�излучения и их интенсивностей.

Метод основан на измерении амплитудного распределения гамма�излучения
содержащихся в образце радионуклидов, идентификации РН по пикам полного
поглощения энергии гамма�излучения и расчета значений активности РН по пло�
щади фотопиков с учетом интенсивности гамма�квантов определенной энергии
на акт распада нуклида и абсолютной эффективности регистрации детектором
гамма�излучения определенной энергии для выбранной геометрии измерений.

Эффективность детектора определяется с помощью набора образцовых источ�
ников гамма�излучения (ОСГИ), включающего РН в широком энергетическом диа�
пазоне с известными с точностью до ±2% значениями активности.

РЕЗУЛЬТАТЫ ИЗМЕРЕНИЙ И ИХ АНАЛИЗ
При анализе α� и γ�спектров, которые могут содержать пики, представляющие

собой совокупность нескольких близко расположенных линий, зарегистрирован�
ных как один пик (мультиплет), необходимо произвести разрешение таких муль�
типлетов, т.е. определить число линий, образующих пик, и значения их интенсив�
ностей и положений, которые при дальнейшей обработке будут использованы в
качестве начальных данных для идентификации и расчета данного радионуклида.

Рис. 3. α�спектр U�233 (c примесью U�232) c продуктами распада
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При автоматической обработке сложных спектров необходимо пользоваться оп�
ределенным алгоритмом разрешения мультиплетов, предназначенным для реали�
зации его на ПЭВМ. Для этой цели используются программы обработки спектров
“InterWinner4” и “ALPHA VISION”.

Приведены спектры исходного раствора (ИР) U�233 (рис. 3, 4) 10�летней вы�
держки, полученные сразу же после растворения с помощью альфа� и гамма�из�
мерений. Альфа�спектр ИР (рис. 3) содержит пики наиболее характерных энер�
гий α�излучения U�233, U�232 и их ДПР. На основании анализа α�спектра и ана�
лиза ванадатометрическим титрованием расхождение в полученных двумя мето�
дами значениях содержания U�233 составило ≈±6%, т.е. в пределах ошибок изме�
рений. Содержание Th 229 в ИР с помощью α�спектрометрического анализа оп�
ределить невозможно вследствие близости значений энергий α�излучения Th�229
и U�233.

Анализ γ�спектра ИР показал, что определить содержание U�233 и U�232 по γ−
излучению на фоне γ�излучения Th�228 и его ДПР невозможно в связи с тем, что
гамма�излучения U�233 и U�232 имеют очень слабые интенсивности ~10�4�10�5

γ�кв/распад.
Гамма�спектр исходного раствора U�233 с выдержкой несколько лет практи�

чески представляющий собой гамма�спектр ДПР Th�228, среди которых наиболее
характерны Pb�212, Bi�212, Tl�208, обладающие интенсивными линиями гамма�
излучения (рис. 4).

Измерения же γ�спектров растворов U�233(232) после очистки от Th�229(228)
и их ДПР позволяют с достаточно хорошей точностью определять содержание U�
233.Так, например, для двух образцов было определено содержание урана весо�
вым методом � 0.396 и 0.170 г, а на основании анализа γ�спектров содержание
урана составило 0.412 и 0.168 г, соответственно.

Анализ γ�спектра показывает в ИР заниженное на величину около 30% содер�
жание Ac�225. Это можно объяснить недостаточной точностью при определении

Рис. 4. γ�спектр исходного раствора
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активности Ac�225 на фоне ~ в 100 раз превышающей ее активности ДПР Th�228.
Исследование состава раствора смеси ДПР после отделения U�233(232) пока�

зало следующее. Содержание Th�229 в растворе ДПР из анализа α�спектра соста�
вило 1.27 μг/мл, что соответствует накоплению Th�229 в U�233 за 10 лет 89 мКи/г
U�233. Расчетная величина ~ 43 μкг/г U�233. Это является косвенным подтверж�
дением наличия некоторого количества U�233 в растворе ДПР. Содержание Th�228
составило 8⋅103 мКи/мл, что соответствует накоплению Th�228 за 10 лет выдерж�
ки � 0.561мКи/г U 233. Расчетное значение 0.603 мКи/г U�233. Альфа�спектр ра�
створа Th�229(228), очищенного от следов U�233(232), химических примесей,
следов деградации ионообменных смол и экстрагентов, с выдержкой чуть больше

Рис. 5. α�спектр Th�229,Th�228 c продуктами распада
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Рис. 6. α�спектр Ac�225 c продуктами распада
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Рис. 8. α�спектр Bi�213
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Рис.7. γ�спектр Ac�225 с продуктами распада
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3 месяцев представлен на рис. 5. По данным α�спектрометрического анализа со�
отношение Th�228/Th�229 составляет ~ 65, завышено содержание Ac�225 � 0.67%,
тогда как содержание его ДПР � At�217 и Po�213 � составляет 0.4 и 0.38% соответ�
ственно, что близко к равновесному. Содержание Th�228 � 20.7%, а Ra�224 � 19.2%,
т.е. расхождение ~ 7%.

Такие, в целом незначительные, отклонения в соотношениях α�пиков РН ДПР в
растворе, достигшем практического равновесия, можно объяснить неточностью
выбора энергетического диапазона α�пика РН, который задается программе ЭВМ
для расчета процентного содержания.

Из раствора Th�229(228), выдержанного чуть более трех месяцев, по схеме
сырьевого генератора выделялись фракции Ac�225 и Ra�224(225).
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На рис. 6 и 7 представлены α� и γ�спектр ДПР Ac�225. Альфа�спектрометр 7184
достаточно хорошо выделяет 4 основных α�пика Ac�225. Гамма�спектр раствора
Ас�225 свидетельствует о высокой степени чистоты по РН выделенного Ас�225.

Следует отметить обнаружение небольшого α�пика с Е ≈ 5.8 МэВ, принадлежа�
щего α�активности Bi�213 с выходом ≈ 2.16%.

Альфа�спектр фракции Ra�224(225) свидетельствует о достижении равновесия
в цепочке распада Ra�224 и Ra�225. Наличие пиков, соответствующих Ac�225
(0.58%), его дочерних продуктов At�217(0.42%) и Po�213(0.51%) позволяет оце�
нить содержание Ra�225 в Ra�224, которое оказалось равным ~ 2.4%, что соответ�
ствует интервалу времени, прошедшему от момента выделения до момента изме�
рения α�спектра с учетом соотношения их Т1/2.

На рис. 8 представлен α�спектр Bi�213 конечного продукта; вычисление его
активности и активности продукта его распада Po�213 не составляло труда.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Таким образом, в целом можно отметить, что использование α� и γ�спектро�

метрических измерений на всех этапах исследовательской работы позволяет эф�
фективно контролировать полноту и качество проводимых технологических опе�
раций и радионуклидную чистоту выделенных РН.
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