
АТОМНАЯ ЭНЕРГИЯ, Т. 87, ВЫП. 5, НОЯБРЬ 1999 327

зволяет оценить максимальную частоту появления дефектов в твэлах с потерей гер­
метичности, равную (2,3 ± 0,2) 10-2 % блок-1∙ год-1 . Наличие предельного числа 
всплесков, после которого наступает нелинейность в зависимости на рис. 2, может 
стать основой новой системы прогнозирования безопасной эксплуатации реактора.

Анализ всплеска удельной активности дает возможность определить характерную 
утечку продуктов деления из дефектных твэлов и сравнить с используемой в програм­
мах расчета активности продуктов деления под оболочкой твэлов и в технологической 
среде РБМК-1000, в частности, в упомянутой программе FPR_RBMK.03.

По сумме данных пяти энергоблоков для летучих и газообразных продуктов де­
ления получены амплитудные функции распределения всплеска активности, указы­
вающие на существование групп дефектов в твэлах. Совокупность этих данных может 
содействовать решению актуального для эксплуатации реакторов вопроса об установ­
лении соответствия между пределами повреждения твэлов и активностью теплоноси­
теля по реперным изотопам.
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Оценки подкритичности ядерного топлива 4-го энергоблока Чернобыльской АЭС, 
а также массы радионуклидов, накопленных в активной зоне реактора перед аварией, 
проводят на основе модельных расчетов. Любое пополнение банка экспериментальных 
данных, особенно по наработке основных долгоживущих трансплутониевых элементов, 
позволяет уточнять входные параметры моделей и, следовательно, получать более 
достоверные результаты.

По прошествии более 10 лет с момента аварии на Чернобыльской АЭС вследствие 
распада радионуклидов с T1/2  ≤ 0,5 года становится возможным определить содержа­
ние изотопов с более низкой концентрацией методами прецизионной ядерной спект­
роскопии. В настоящей работе впервые измерена удельная активность 243Am и 
243Cm в топливе 4-го энергоблока Чернобыльской АЭС и проведено сравнение с тео­
ретическими расчетами.

Значительная часть урана первоначальной загрузки реактора и наработанных за 
время кампании радионуклидов содержится в лавообразной топливосодержащей массе, 
являющейся продуктом высокотемпературного взаимодействия ядерного топлива с 
конструкционными материалами. Однако более предпочтительными являются изме­
рения радионуклидного состава выпадений, отношение активности радионуклидов в 
топливной композиции которых лучше соответствует средним значениям этих отно­
шений в топливе реактора. Этот вывод следует из сравнительного анализа результатов 
исследований распределения трансурановых элементов в объектах природной среды 
и данных об их удельной активности в аварийном топливе. Более подробно правомер­
ность экстраполяции радионуклидного состава выпадений на состав топлива предава- 
рийного реактора рассмотрена в работе [1 ].
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Отношения активности 243Am/241Am, 243Cm/ 244Cm и 242Cm/ 244Cm получены при 
радиохимическом анализе кернов из скважин, отобранных в 1997 г. на промплощадке 
объекта «Укрытие». Для определения представительности проб предаварийному топ­
ливу (т.е. близости измеренных отношений нелетучих радионуклидов к соответству­
ющим расчетным для доаварийного 4-го блока) были выполнены исследования содер­
жания 90Sr, 137Cs, 238Pu, 239+240Pu, 241Am, 244Cm в отобранных кернах. В качестве 
примера приведем данные радиохимического анализа керна из скважины 9-1 А, рас­
положенной на расстоянии 15 м от северной стороны объекта «Укрытие» [2 ] на 24 ап­
реля 1998 г. — удельная активность, МБк/кг: 90Sr 26 ± 3; 137Cs 86 ± 13; 238Pu 
0,18 ± 0,05; 239+240Pu 0,4 ± 0 ,1 ; 241 Am 0,5 ± 0 ,1 ; 244Cm 0,027 ± 0,005, соотношение 
активности 238P u / 239+240P u  0 , 5  ±  0 , 2, 0,53 [3]; 241Am/239+240Pu 1,1 ± 0,4, 1,1 [3];
244Cm/239+240Pu 0,07 ± 0,02, 0,086 [3 ]. Соотношения активности нелетучих радио­
нуклидов указывают на топливный характер загрязнения.

Концентрирование и выделение америция и кюрия без носителей из проб кернов 
проводили по методике [4 ], но без добавления радиоактивной метки 243Am. Амери- 
циево-кюриевая фракция содержит 241Am, 242Am, 242mAm, 243Am, 242Cm, 243Cm, 
244Cm, а также 239Np, активность которого быстро (T1/ 2 = 2,36 сут) приходит в рав­

новесие с материнским 243Am (рис. 1).
α-Излучение измеряли на 8-ка­

нальном α-спектрометре с полупровод­
никовыми кремниевыми детекторами. 
Высокое энергетическое разрешение 
(меньше 19 кэВ на линиях 241Am) и 
низкий собственный фон прибора (око­
ло 1 имп./сут в областях локализации 
основных групп α-частиц) при эффек­
тивности регистрации около 25% по­
зволяют уверенно детектировать актив­
ность до 10- 14 Ки.

Из анализа рис. 2 следует, что 
группы α-частиц, относящиеся к раз­
ным изотопам америция и кюрия, хо­
рошо разрешены.

Для измерения γ-излучения ис­
пользовали спектрометр с двумя 
H PG e-детекторам и GM X-30190 и 
G LP-36360/13 разреш ением 750 и 
580 эВ на γ-линии 122 кэВ 57Co соот­
ветственно.

Спектры обрабатывали методом 
наименьших квадратов. Получены сле­
дующие отношения активности изото­
пов (на 26.04.1998 г.):

243Am/241Am = 0,0020 ± 0,0002;  (1) 

243Cm/ 244Cm = 0,029 ± 0,003; (2) 

242Cm/ 244Cm = 0,038 ± 0,003.

Р и с .  1. Фрагмент схемы распада 243Am и 243Cm

Р и с .  2. Участок α-спектра с линиями 243Am, 241Am, 
244Cm, 243Cm и 242Cm, измеренный на расстоянии от 
детектора 10 мм и при диаметре активного пятна 12 мм
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Отношение активности 242Cm /244Cm согласуется со значением 242Cm /244Cm = 
= 0,035 ± 0,003 [1], полученным при анализе проб почвы полигона 34-02-03. Этот 
факт еще раз подтверждает правильность выбранного методического подхода.

Согласно расчетам [3, 5, 6 ] по накоплению трансурановых элементов в топливе 
4-го энергоблока теоретическое значение отношения активности 243Am/241Am равно 
0,0034, что в 1,7 раза превышает экспериментальное.

Расчеты по наработке 243Cm выполнены для РБМК-1000 только для основных ре­
жимов облучения [7, 8 ]. Удельная активность радионуклидов и, следовательно, их от­
ношения зависят от глубины выгорания топлива. Экспериментальное значение отношения 
активности 243Cm /244Cm соответствует теоретическому при глубине выгорания 
~ 19 МВт∙сут/кг, которое значительно превышает среднее выгорание для 4-го энерго­
блока, равное 10,9 МВт сут/кг [5]. Наблюдаемые различия экспериментальных и тео­
ретических значений отношения активности 243Am/241Am и 243Cm/ 244Cm обусловлены, 
с одной стороны, снижением точности расчетов по наработке для трансурановых элементов 
с более высоким массовым числом, с другой, неточностью исходных параметров модели, 
которые могут быть скорректированы по экспериментальным данным.

Для оценки содержания 243Am и 243Cm в топливе были использованы отношения 
активности изотопов (1) и (2), а также расчетные данные об исходном количестве 
244Cm, 241Am и 241Pu: 1,8∙ 109, 8,7∙ 108, 9,6∙ 1011 Бк/кг соответственно [3].

На 26 апреля 1998 г. удельная активность 243Am составила 3 ∙ 107 Бк/кг, 
243Cm — 3,3∙ 107 Бк/кг. Заметим также, что удельная активность 239Np равна актив­
ности материнского 243Am.

В заключение укажем, что в работе [9 ] рассчитаны дозовые нагрузки, обусловленные 
загрязнением территории долгоживущими продуктами ядерного топливного цикла. Ока­
залось, что при одинаковой плотности загрязнения аккумулированная эффективная доза, 
инициированная 243Am, превышает аналогичную от 90Sr, 134Cs, 137Cs и более чем в 
100 раз от 239Pu. Учитывая, что отношение активности 239P u /243Am в загрязнении, 
обусловленном аварией на Чернобыльской АЭС, составляет ~ 170, можно утверждать, 
что интегральные дозовые нагрузки от 243Am по порядку величины сравнимы с ак­
кумулированной эффективной дозой от 239Pu.
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