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Работа посвящена вопросу влияния неопределенностей входных данных на результаты расчетов радиаци-
онных характеристик и составов отработавшего ядерного топлива (ОЯТ) и радиоактивных отходов (РАО). 
Были проведены многовариантные расчеты этих величин с использованием программы нуклидной кинетики 
TRACT и MOUSE, программного комплекса для учета неопределенностей численного моделирования в задачах 
обоснования безопасности. На основе результатов этих вычислений выполнен анализ чувствительности 
расчетных величин удельной активности и состава ОЯТ, облученного в реакторе ВВЭР-440, и расчетной 
удельной активности реакторного графита, облученного в реакторе РБМК-1000, к входным параметрам 
(начальному составу материалов и режиму облучения).
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Введение

Проблеме влияния неопределенностей при 
проведении расчетных исследований свойств и 
характеристик ядерного топлива и облученных 
материалов посвящено достаточно много ра-
бот [1]—[8], но исторически они в основном ка-
сались тем, связанных с эксплуатацией ядерных 
установок: анализа производственной безопас-
ности, оценки пределов прочности при модели-
ровании аварийных ситуаций и ресурсов рабо-
ты для продления срока эксплуатации и т. д.

Анализ неопределенностей расчетных ха-
рактеристик ОЯТ и РАО в контексте потребно-
стей их финальной изоляции обладает своей 
спецификой [9]—[12]. В частности, для обосно-
вания радиационной безопасности пунктов 
захоронения РАО (ПЗРО) необходимы про-
гнозы изменения их радионуклидного состава 

и радиационных характеристик на больших 
временных масштабах. Как российские, так и 
международные нормативные документы ука-
зывают на обязательность сопровождения таких 
оценок анализом неопределенностей [13]—[15]. 
Кроме того, вышеперечисленные показатели 
во многом устанавливают соответствие РАО 
критериям приемлемости для захоронения, и, 
как следствие, соответствующие неопределен-
ности влияют на компоновку и вместимость 
проектируемых ПЗРО [9]. Например, важным 
фактором для их безопасности является вели-
чина энерговыделения упаковки РАО, которая, 
в свою очередь, зависит от параметров обога-
щения и выгорания топливных сборок, продук-
ты  переработки которых после выделения из 
них урана и плутония попадают в эту упаковку. 
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Источниками неопределенностей расчетных 
характеристик облученных материалов могут 
быть: состав материала, параметры реакторной 
установки, ядерные константы (периоды полу-
распада изотопов, сечения реакций и т. д.), ис-
пользуемые в расчетах радионуклидного соста-
ва и радиационных характеристик ОЯТ.

Наиболее подробно среди этих источников 
неопределенностей, по аналогии с работами по 
оценке эксплуатационной безопасности ядер-
ных установок, было исследовано влияние не-
точностей в ядерных данных [16]—[21]. Неко-
торые работы [16], [19] явно подчеркивают, что 
эти причины вносят существенный вклад в не-
определенность расчетных значений активно-
стей и состава облученных материалов. Тем не 
менее последние исследования показывают [11], 
что вклад неопределенностей, обусловленных 
неполнотой знаний о режиме работы реактора, 
о конструктивных характеристиках реактор-
ной установки и топливных сборок, как мини-
мум соразмерен с вкладом неопределенностей 
ядерных данных. По этой причине настоящая 
работа сфокусирована на рассмотрении неопре-
деленностей только входных параметров для 
решения задач нуклидной кинетики, таких как 
состав материала и режим облучения, без вы-
полнения взаимосвязанных нейтронно-физи-
ческих расчетов.

Цель исследований заключалась в оценке вли-
яния этих неопределенностей на расчетные ве-
личины активности ОЯТ и графита, а также со-
держаний в них радионуклидов, значимых для 
долговременной безопасности. Необходимые 
расчеты были проведены при помощи про-
граммы нуклидной кинетики TRACT [22] и про-
граммного комплекса для учета неопределен-
ностей численного моделирования в задачах 
обоснования безопасности MOUSE [23].

Методы и программные средства

Расчетные исследования радиационных ха-
рактеристик и радионуклидных составов об-
лученных материалов проводились с приме-
нением программы TRACT [22] в составе про-
граммного комплекса КОРИДА [24]. Начиная с 
2018 года она использовалась в этих целях для 
ОЯТ, конструкционных материалов и алюмо-
фосфатных стекломатриц с высокоактивными 
РАО, а результаты исследований были опублико-
ваны в серии работ [22], [25], [26]. Программа [22] 
включает в себя набор современных библиотек 
ядерно-физических констант: активационных 
ядерных сечений и данных по радиоактивным 
распадам на основе EAF-2010 [27], [28], выходов 

продуктов вынужденного деления актинидов 
JEFF-3.1 [29] и спонтанного деления актинидов 
ENDF/B-VII.1 [30]. В ней моделируется измене-
ние изотопного состава материалов в процессе 
их нейтронного облучения в результате ядер-
ных реакций и радиоактивного распада образу-
ющихся нестабильных нуклидов.

Учет неопределенностей в задачах расчетного 
моделирования неразрывно связан с процессом 
параметризации модели и поэтому, как правило, 
предполагает многократные запуски расчета на 
основе рассматриваемой модели с различными 
комбинациями неточно известных входных па-
раметров и статистический анализ получаемых 
в результате выходных величин [31]. Программ-
ный комплекс MOUSE [23] реализует необходи-
мые для такого исследования математические 
методы и инструменты взаимодействия с дру-
гими расчетными средствами. Под взаимодей-
ствием подразумевается следующий процесс: 
MOUSE генерирует выборку комбинаций вход-
ных параметров модели согласно имеющейся 
информации об этих параметрах (диапазонах 
их изменения или предполагаемых функциях 
распределения), многократно запускает про-
граммное средство, в котором реализуется 
расчет (в рамках настоящей работы — TRACT), 
подавая ему на вход сгенерированные комби-
нации параметров для анализируемой модели, 
и сохраняет выборку соответствующих этим 
комбинациям расчетных выходных величин. 
Последующий статистический анализ позво-
ляет сделать выводы о неопределенности вы-
ходных величин, обусловленной тем, насколько 
неточно известны входные параметры модели. 
Анализ чувствительности, в свою очередь, по-
зволяет оценить вклады конкретных парамет
ров (в данной задаче — начального состава ма-
териала, режима облучения и т. д.) в суммарную 
неопределенность выходных величин (ради-
ационных характеристик и радионуклидного 
состава ОЯТ и конструкционных материалов). 
В частности, результат анализа чувствитель-
ности может дать существенную информацию 
о значимости изотопов, содержащихся в виде 
примеси, и, соответственно, необходимости 
дальнейших измерений их количества. Для осу-
ществления анализа чувствительности выборки 
входных параметров и выходных величин ана-
лизируются совместно и вычисляются индексы 
чувствительности: каждому из варьировавших-
ся параметров сопоставляется мера его влияния 
на анализируемую выходную величину. Общая 
схема процесса проведения вычислений и роли 
в нем программных средств TRACT и MOUSE 
представлены на рис. 1.
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Соответственно, первым шагом настройки 
взаимодействия программ MOUSE и TRACT яв-
ляется идентификация варьируемых входных 
параметров для поставленной задачи. В доволь-
но обширном наборе информации, подаваемой 
на вход TRACT, необходимо выделить те пока-
затели, значения которых известны неточно и 
влияние которых будет оцениваться, и устано-
вить диапазоны их варьирования. Во входном 
файле программы TRACT перед проведением 
расчета требуется задать следующие параме-
тры: состав материала (содержания изотопов 
или элементов), спектр плотности потока ней-
тронов и его интегральное значение в рассма-
триваемый момент, период времени облучения 

материала, длительность его выдержки (период, 
когда он не находится под внешним воздействи-
ем) и ядерные константы (библиотеки ядерных 
данных). Для того чтобы программа MOUSE 
могла менять входной файл программы TRACT, 
необходимо подготовить его шаблон (идентич-
ный входному файлу, за исключением того, что 
вместо значений варьируемых параметров он 
содержит указатели на соответствующие пере-
менные) и конфигурационный файл для MOUSE, 
в котором будут заданы диапазоны изменения 
параметров или характеристики их функций 
распределения.

Следующий шаг настройки взаимодействия 
программ TRACT и MOUSE заключается в 

Рис. 1. Алгоритм проведения расчетов
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выделении анализируемых в рассматриваемой 
задаче выходных величин. Это важно, т. к. для 
их разных значений полученные в результате 
исследования выводы могут отличаться, осо-
бенно для сложных нелинейных моделей. На-
пример, неопределенности одного и того же 
набора параметров могут обуславливать незна-
чительные разбросы у одних выходных величин 
и гораздо большие у других, влияние какого-то 
конкретного параметра может быть превали-
рующим для одного из них и незначительным 
для другого. В результате проведения расчета 
с использованием программы TRACT в выход-
ном файле выводится довольно много разных 
величин: активность; энерговыделение полное 
и в результате a-, β- и g-излучений по отдельно-
сти; выход α-, β-частиц и g-квантов при распаде 
ядер; спектры β-частиц и g-квантов и т. д. Зна-
чения каждой из этих величин рассчитываются 
для различных моментов времени, для каждого 
нуклида и элемента, а также оцениваются инте-
гральные величины (суммарные по всем изото-
пам). Для того чтобы указать MOUSE, какие из 
них выбирать из выходного файла TRACT для 
дальнейшего анализа, требуется подготовить 
специальный файл-инструкцию, в котором бу-
дут указаны правила их поиска и извлечения 
(как правило, они устроены в виде наборов из 
ключевого слова, номера строки, а также столб-
ца, по которым можно однозначно найти нуж-
ное значение в выходном файле). Выделенные в 
данной работе для анализа входные параметры 
и выходные величины также отражены на рис. 1.

В качестве подхода к анализу чувствительно-
сти был выбран метод Соболя, принадлежащий 
к классу вариационных методов [32], который 
опирается на следующие предположения:
•• входные параметры модели рассматриваются 
как стохастические переменные, а соответ-
ствующие им результаты моделирования опи-
сываются некоторым распределением в про-
странстве выходных величин;

•• вариация (дисперсия) выходной величи-
ны является корректной оценкой для ее 
неопределенности;

•• вклад входного параметра в вариацию выход-
ной величины определяет меру ее чувстви-
тельности к этому параметру.
Теоретические основы метода Соболя изложе-

ны в учебном пособии ПК MOUSE [32] и в публи-
кациях [33], [34].

В результате анализа методом Соболя вы-
числяются два набора индексов чувствитель-
ности: первого порядка S1

i и полного вкла-
да ST

i. Индексами S1
i оценивается прямой вклад 

входного параметра в вариацию выхода без 

учета эффекта совместного влияния нескольких 
параметров [33]:

	 ,	 (1)

где  — среднее от результатов моде-
лирования при варьировании всех параметров, 
кроме Xi;
VXi  — вариация по различным значениям пара-
метра Xi;
V(y) — безусловная вариация выхода модели.

Для вычисления VXi  и V(y) применяется метод 
численного интегрирования с использованием 
квазислучайных последовательностей и алго-
ритма Хансена [31], [33], [34].

Для того чтобы учесть возможное совместное 
влияние входных параметров, используются ин-
дексы полного вклада ST

i (англ.: total). Их оценка 
опирается на разложение вариации в ряд:

	 V V V V Vi
i

ij
i j

ijm
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где V V E y X Xij i j= { }( )| , , V V E y X X Xijm i j m= { }( )| , ,  
и т. д. определяют индексы промежуточных по-
рядков, отвечающие за вклад в вариацию вы-
ходной величины групп параметров.

Индекс полного вклада определяется в виде:

	 .	 (3)

Его близкое к нулю значение свидетельствует 
об отсутствии влияния входного параметра на 
результат моделирования. Существенно разли-
чающиеся индексы первого порядка и полно-
го вклада для каких-либо параметров говорят 
о том, что их совместное влияние больше, чем 
сумма их отдельных эффектов. В таких случаях 
попарные (или групповые) индексы чувстви-
тельности могут быть оценены отдельно.

Предварительный анализ исходных данных 
и общая постановка задачи

Как было сказано выше, перед проведением 
анализа чувствительности необходимо уста-
новить набор неопределенных входных пара-
метров и определить значимые в контексте 
интерпретации результатов выходные вели-
чины, чувствительность которых к ним будет 
определяться.

Учет неопределенностей ядерных данных (се-
чений реакций, постоянных распада, выходов 
продуктов деления и т. д.) оставлен за преде-
лами настоящей работы, так как этот вопрос 
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требует отдельного рассмотрения. Сложность 
учета ядерных данных при анализе чувствитель-
ности заключается в большом объеме информа-
ции, представленном в библиотеках ядерных 
данных (только библиотека распадных данных 
содержит несколько тысяч величин), а также в 
связи с корреляцией этих данных. Полноценное 
исследование влияния всех соответствующих 
параметров стандартными методами потребо-
вало бы нереалистично большого количества 
расчетов, поэтому для этих целей получили раз-
витие специфические методы [16]—[21].

Помимо ядерных данных, в список входных 
параметров, используемых при оценке радиаци-
онных характеристик облученного материала на 
основе расчетов нуклидной кинетики, входят:
•• начальный нуклидный состав материала;
•• нейтронный спектр и интегральная плотность 
потока нейтронов;

•• времена облучения и выдержки.
Начальный состав облучаемого материала яв-

ляется одним из важных входных параметров, 
неопределенность которого обусловлена по-
грешностью измерения. Например, содержание 
изотопов урана в топливе может быть извест-
но с конкретной погрешностью в зависимости 
от способа измерения. Содержание примесей в 
конструкционных материалах часто указывает-
ся в справочниках и стандартах либо в установ-
ленных диапазонах, либо в пределах от нуля до 
какого-либо малого значения.

Список выходных величин, выбранных для 
анализа чувствительности из всего набора рас-
считываемых при помощи кода TRACT характе-
ристик, включает:
•• основные радиационные характеристики: 
удельную активность и энерговыделение (сум-
марные по всем радионуклидам);

•• содержание радиологически значимых для 
долговременной безопасности радионуклидов 
(в РАО от переработки ОЯТ) согласно работе 
[35]: 126Sn, 129I, 226, 228Ra, 227Ac, 228, 229, 230Th, 231Pa, 
233, 234, 235, 236, 238U, 238, 239, 240, 241, 242Pu, 241, 243Am, 
245, 246Cm, 99Tc, 79Se.

Расчетные модели и результаты

В рамках данной работы далее были рассмо-
трены следующие расчетные модели, для каж-
дой из которых ставилась своя задача анализа 
чувствительности:
•• модель облучения ядерного топлива в реакторе 
ВВЭР-440 за время стандартной трехлетней кам-
пании и дальнейшей выдержки до 1 000 000 лет;

•• модель облучения реакторного графита в реак-
торе РБМК-1000 в течение 45-летнего периода 

его эксплуатации и дальнейшей выдержки на 
протяжении 1 000 лет.
Период времени выдержки до миллиона лет 

для ОЯТ рассмотрен по следующим причинам:
•• хотя образование радиоактивных отходов от 
переработки ОЯТ сопровождается выделением 
урана и плутония, другие долгоживущие ра-
дионуклиды, такие как изотопы тория, радия, 
актиния и протактиния, перейдут в состав РАО 
практически полностью;

•• одно из важных требований НП-055-14 [13] за-
ключается в проведении прогнозных оценок 
эволюции свойств системы захоронения РАО 
на весь период потенциальной опасности, в 
том числе с учетом анализа прогнозирования 
радионуклидного состава отходов;

•• период полураспада многих радиологически 
значимых для долговременной безопасности 
радионуклидов достигает миллионов лет и 
более.

Задача 1. Анализ чувствительности 
расчетных значений радионуклидного состава 
и активности ОЯТ реактора ВВЭР-440 
к составу топлива, плотности потока 
нейтронов и времени облучения

В рамках первой задачи была разработана 
расчетная модель для оценки радионуклидно-
го состава и активности ОЯТ реактора ВВЭР‑440, 
которая описана далее. Спектр нейтронов в рас-
четах не варьировался. При этом в набор ва-
рьируемых параметров включена интегральная 
плотность потока нейтронов, ее диапазон был 
задан в пределах 1 % от самой величины. Ста-
тистическая погрешность расчета интеграль-
ной плотности потока нейтронов по программе 
TDMCC [24] меньше 1 %.

На основании имеющихся в литературе [36]—
[38] данных по концентрациям изотопов урана 
в топливе приняты их возможные диапазоны 
неопределенности. Зачастую в оценках радио-
нуклидного состава ОЯТ принимаются консер-
вативные предположения о составе топлива, 
а именно не учитываются содержания в нем 
изотопов 234U и 236U. В наших расчетах также 
были приняты значения содержаний изотопов 
234U и 236U в топливе с долей консервативно-
сти. Они основаны только на данных из публи-
каций [36]—[38]: по содержаниям 234U и 236U в 
обогащенном топливе и по содержанию 234U в 
природном уране (данное значение было кон-
сервативно взято в качестве нижней границы). 
В дальнейшем оценки диапазонов их неопре-
деленности будут уточнены в сторону более ре-
алистичных оценок. В данной работе возмож-
ные диапазоны неопределенности содержаний 
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урана в топливе основаны на следующей ин-
формации. Природное содержание 234U, вхо-
дящего в состав радиоактивного ряда 238U [36], 
оценивается величиной 0,0055 % от массы 
урана, в составе топлива — 3,6 % обогащения 
по 235U, согласно работе [37], 234U — 0,033 %, а 
236U — 0,016 %. При этом, согласно отчету ГНЦ 
НИИАР о радиохимических исследованиях 
ОЯТ ВВЭР‑440 (3,6 % обогащения) [38], в исход-
ных топливных таблетках в уране содержание 
234U составляет не более 0,032 % от его массы, а 
236U — не более 0,1 %. На основании этих дан-
ных в работе концентрация 234U варьировалась 
в пределах от 0,0055 % до 0,033 % по массе ура-
на, а 236U — от 0,016 % до 0,1 %. Также принято, 
что при изготовлении топливных таблеток раз-
брос по обогащению топлива 235U равен 0,025 %, 
а содержание 235U будет варьироваться от 3,6 % 
до 3,65 % от массы урана [38].

Дополнительно было рассмотрено варьиро-
вание времени облучения. Исходя из того, что 
в большинстве случаев время останова и пуска 
реакторной установки в доступных публика-
циях (отчетах, статьях) известно с точностью 
до суток, а их общее количество при стандарт-
ной кампании равно трем, взято консерватив-
но максимальное значение возможной ошиб-
ки при указании времени облучения, равное 
6 дням.

Таким образом, в данной работе варьиро-
вались следующие параметры, задаваемые в 
TRACT:

•• начальное содержание в свежем топливе (UO2) 
по массе урана:

——
234U — от 0,0055 % до 0,033 %;

——
235U — от 3,6 % до 3,65 %;

——
236U — от 0,016 % до 0,1 %;

——
238U — от 96,22 % до 96,38 %;

•• плотность потока нейтронов в пределах ± 1 % 
от заданной величины (от 1,5263·1013 до 
1,6263·1013 н/(см2·с)); 

•• суммарное время облучения топлива — от 968 
до 974 дней; 
Анализ чувствительности проводился для 

таких выходных величин, как: содержания 
радионуклидов: 99Tc, 79Se, 126Sn, 129I, 226, 228Ra, 
227Ac, 228, 229, 230Th, 231Pa, 232, 233, 234, 235, 236, 238U, 
238, 239, 240, 242Pu, 241, 243Am, 245, 246Cm (рис. 2 и 3) и 
интегральные (суммарные по всем изотопам) 
активность и энерговыделение. При этом вли-
яние параметров на них анализировалось в два 
момента времени: на начало выдержки (ко-
нец облучения) и через миллион лет. Так как 
оцененные индексы чувствительности Соболя 
первого порядка (S1) и полного вклада (ST) прак-
тически совпадают, на рис. 2 и 3 представлены 
только последние, а дополнительный анализ их 
разницы не проводится.

Также была проведена статистическая обра-
ботка результатов расчетов и оценены относи-
тельные стандартные отклонения (s/m, где m — 
среднее значение рассчитываемой величины, а 
s — стандартное отклонение). Для качественно-
го определения влияния входных параметров 

Рис. 2. Индексы чувствительности Соболя для содержаний значимых радионуклидов на начало выдержки
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на результаты в работе приводятся только отно-
сительные стандартные отклонения в процен-
тах (табл. 1).

При интерпретации результатов анализа стоит 
иметь в виду, что индекс чувствительности оце-
нивает вклад неопределенности входного пара-
метра в вариацию выходной величины и поэтому 
зависит как от степени влияния входного параме-
тра на выходную величину, так и от его разброса. 
На основании полученных результатов расчетов 
(рис. 2 и 3) можно сделать следующие выводы:

1. Для радионуклидов 126Sn, 129I, 235U, 239, 240, 242Pu, 
241, 243Am, 245, 246Cm, 99Tc, 79Se на рассматривае-
мые времена получено:
•• неопределенность их содержаний в большей 
степени зависит от неопределенности режима 
облучения (плотности потока нейтронов и вре-
мени облучения), чем от состава топлива;

•• они вносят небольшой вклад в неопределен-
ность их содержаний: полученные расчетные 
значения меняются в пределах не более ± 5 % 
от среднего.
2. Для радионуклидов 238U, 236U, 235U, 234U и 

238Pu на рассматриваемые времена получено:
•• высокие индексы чувствительности содержа-
ний радионуклидов 238U, 236U, 235U и 234U к их 

начальным содержаниям в свежем топливе, 
что ожидаемо;

•• относительные стандартные отклонения для 
238U — много меньше 1 %, для 235U — не превы-
шают 1 %, для 236U — 4 %, для 234U — достигают 
41 %, (рассмотрены более подробно далее);

•• высокий индекс чувствительности концентрации 
238Pu к начальному содержанию в топливе 236U, 
что также ожидаемо, так как один из основных 
путей его образования — это цепочка: 236U (ре-
акция (n, g)) → 237U (β-распад) → 237Np (реак-
ция (n, g)) → 238Np (β-распад) → 238Pu;

•• относительные стандартные отклонения содер-
жаний 238Pu на эти времена не превышают 6 %.
3. Для радионуклидов 226Ra, 228Ra, 227Ac, 

228, 229, 230Th, 231Pa, 233, 234U получено:
•• высокие индексы чувствительности для 228Ra 
(более 0,8) и для остальных нуклидов (более 0,9) 
на конец облучения к содержанию 234U в топливе, 
что связано с тем, что данные изотопы являются 
для него дочерними и один из основных путей 
их образования — это его облучение; 

•• индексы чувствительности на миллион лет по-
сле окончания облучения к начальному содер-
жанию 236U в топливе для содержаний 228Ra и 
228Th равны 0,75, а для 233U и 229Th — 0,2;

Рис. 3. Индексы чувствительности Соболя для содержаний радионуклидов через миллион лет после облучения

Таблица 1. Относительные стандартные отклонения содержаний радиологически значимых изотопов 
226, 228Ra, 227Ac, 228, 229, 230Th, 231Pa, 232, 233, 234U на конец облучения

Изотоп 226Ra 228Ra 227Ac 228Th 229Th 230Th 231Pa 232U 233U 234U

Отн. станд. откл., % 41 1,3 36 13 15 41 37 13 21,5 40



Радиоактивные отходы № 2 (31), 202534

Переработка, кондиционирование и транспортирование РАО

34

•• высокие относительные стандартные отклоне-
ния (до 41 %) на конец облучения (табл. 1);

•• снижение через миллион лет после окончания 
облучения относительных стандартных от-
клонений содержаний большинства нуклидов 
до 1 %, (для 234U, 230Th, 226Ra и 228Ra они не пре-
вышают 6 %).
Пути образования 226Ra, 227Ac, 228, 229, 230Th, 231Pa, 

233, 234U из 236U, 235U и 234U в результате нейтрон-
ных реакций и радиоактивных распадов неста-
бильных изотопов представлены на рис. 4.

4. Отметим, что на данный момент имеются 
расхождения при экспериментальном опреде-
лении содержания 234U в составе ОЯТ. Соглас-
но работе [38], заметно отклонение набора его 
концентраций в некоторых образцах от серии 
измерений в остальных (рис. 5). В соответствии 
с [39], одной из причин таких различий было 
названо различное начальное количество 234U 
в составе топлива. Если сравнить приведен-
ные на рис. 5 результаты измерений содер-
жаний 234U и расчетные данные, полученные 
при заданном диапазоне варьирования соот-
ветствующего параметра начального состава 
(от 0,0055 % до 0,033 % 234U по массе урана), то 
измеренные значения в пределах погрешно-
стей попадут в интервал (m ± 1σ). Вполне веро-
ятно, что причинами расхождений могут быть 

также и разница в спектрах нейтронов, и не-
определенность ядерных данных, но при этом 
неопределенность начального содержания 
234U нельзя исключать из рассмотрения, так 
как ее влияние также очень заметно для оце-
нок количества самого 234U и других значимых 
для долговременной безопасности радиону-
клидов, таких как 226Ra, 227Ac, 228, 229, 230Th, 231Pa, 
233U, которые образуются и в результате его 
облучения (рис. 5 и табл. 1).

5. Наряду с этим отметим, что в данном слу-
чае анализ полученных результатов показал их 

Рис. 4. Схема образования 226Ra, 227Ac, 228, 229, 230Th, 231Pa, 233, 234U из 236U, 235U и 234U в результате нейтронных реакций 
и радиоактивных распадов нестабильных изотопов

Рис. 5. Содержания 234U в ОЯТ ВВЭР‑440 в зависимости 
от выгорания топлива
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адекватность происходящим физическими про-
цессам. К примеру:
•• на содержание 235U на начало выдержки и че-
рез миллион лет практически одинаково вли-
яют его начальное количество в топливе, плот-
ность потока и время облучения, что с физиче-
ской точки зрения очевидно, так как основная 
масса 235U выгорает при облучении топлива в 
реакторе, а в результате выдержки до миллио-
на лет практически не изменяется;

•• неопределенность содержания 231Pa на начало 
выдержки определяется практически полно-
стью исходным содержанием 234U, что связано 
с тем, что большее число ядер 231Pa при облуче-
нии образуется из данного изотопа в результа-
те следующей цепочки: 234U (α-распад) → 230Th 
(реакция (n, g)) → 231Th (β-распад) → 231Pa;

•• неопределенность содержания 231Pa через мил-
лион лет после окончания облучения опреде-
ляется не только количеством 235U, но и в боль-
шей степени режимом облучения. Это связано с 
тем, что проактиний образуется не только при 
распаде 235U, в радиоактивный ряд которого 
он входит, но и таких актинидов, как 243Сm и 
239Pu по следующей цепочке 243Сm (α-распад) → 
→ 239Pu (α-распад) → 235U (α-распад) → 
→ 231Th (β-распад) → 231Pa. При этом их ядра на-
рабатываются только во время облучения, а их 
количество на начало и через 106 лет выдержки 
зависит от режима облучения топлива.
6. Отметим дополнительно, что в библиотеке 

ядерно-физических констант EAF-2010 [27], [28], 
используемой в расчетах, погрешности перио-
дов полураспада 234U и 231Th не превышают 1 %, 
а одногруппового сечения реакции 230Th (n, g) 
и 231Th — не превышает 10 %. Следовательно, есть 
предположение, которое потребует дальнейшей 
проверки, о том, что с некоторой вероятностью 
основным источником неопределенности рас-
четных содержаний нуклидов 230Th, 231Th и 231Pa, 
образующихся по цепочке 234U (α) → 230Th (n, g) → 
→ 231Th (β) → 231Pa на начало выдержки, будет 
неопределенность концентрации 234U.

Из полученных результатов расчетов для ин-
тегральных активности и энерговыделения ОЯТ 
можно сделать следующие выводы:

1) Для интегральных активности и энерговы-
деления на конец облучения наиболее значимы-
ми неопределенными входными параметрами 
являются плотность потока нейтронов и содер-
жание 235U, что соответствует представлениям о 
физике процесса, так как данные характеристи-
ки в это время определяются короткоживущими 
продуктами деления. Высокая значимость со-
держаний 234U и 236U для интегральной активно-
сти и энерговыделения через миллион лет после 

окончания облучения обусловлена тем, что за 
этот период большая часть их начального чис-
ла ядер (больше половины для 234U и чуть менее 
половины для 236U) перейдет в короткоживущие 
продукты их распада, которые будут вносить 
значимый вклад в активность и энерговыделе-
ние ОЯТ.

2) Относительные стандартные отклонения 
интегральной активности и энерговыделения 
на рассматриваемые времена достигают макси-
мально 2 % и 3 % соответственно.

По итогам можно сказать, что имеющиеся не-
определенности, касающиеся состава топлива, 
времени облучения и плотности потока нейтро-
нов незначительно влияют на интегральные ра-
диационные характеристики (их расчетные ве-
личины изменяются в пределах ± 3 %, не более). 
В то же время неопределенности количества 
234U и 236U в топливе сильно влияют на прогноз 
содержания значимых для долговременной без-
опасности радионуклидов, таких как 226Ra, 227Ac, 
228, 229, 230Th, 231Pa, 232, 233, 234U, соответствующие 
относительные стандартные отклонения для 
них достигают (13—41) % (табл. 1)).

Задача 2. Анализ чувствительности 
расчетных значений активности графита, 
облученного в реакторе РБМК‑1000, 
к  начальному составу графита

В рамках второй задачи разработана рас-
четная модель для оценки активности ре-
акторного графита, облученного в реакторе 
РБМК‑1000, которая описана далее. Прове-
дены многовариантные расчеты активности 
графита, облученного в реакторе РБМК-1000 в 
течение 45 лет, на их основе осуществлен ана-
лиз его чувствительности к содержанию в нем 
примесей (табл. 2). 

Их содержание в необлученном графите за-
висит от исходного сырья и способа его произ-
водства и может варьироваться в широких пре-
делах. В работе [40] было показано, что графит, 
изготовленный в разные годы и на различных 
заводах, отличается по содержанию примесей. 
В работах [41]—[43], посвященных исследова-
ниям реакторного графита, были приведены 
такие факторы, не позволяющие точно опре-
делить начальный состав примесей и их коли-
чество в необлученном графите, как «эффект 
самородка» и влияние погрешности измерения 
приборов.

В результате анализа и обобщения имеющей-
ся информации по концентрациям примесей в 
необлученном графите, представленной в пу-
бликациях [40]—[46], составлена таблица диапа-
зонов их значений (табл. 2).
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Таблица 2. Интервалы содержания примесей 
в необлученном реакторном графите [40]—[46]

Хим. 
эле-

мент

Содержание по массе, % Хим. 
эле-

мент

Содержание по массе, %

Минимум Максимум Минимум Максимум

Al 1,0·10–6 4,0·10–4 Mg 6,0·10–7 1,7·10–2

As 3,0·10–6 2,0·10–5 Mn 1,0·10–8 5,0·10–4

Ag 2,0·10–6 3,9·10–6 Mo 5,0·10–5 9,0·10–4

Au 2,0·10–8 3,0·10–5 Na 1,0·10–6 2,3·10–3

B 1,0·10–7 3,0·10–4 N 5,0·10–5 7,0·10–3

Ba 2,0·10–4 5,8·10–4 Nb 6,0·10–7 6,0·10–7

Bi 3,0·10–5 3,0·10–5 Ni 4,0·10–7 1,0·10–4

Br 2,0·10–7 5,0·10–6 O 1,8·10–3 1,8·10–3

Cd 1,0·10–7 3,0·10–4 Pb 1,0·10–4 1,0·10–4

Cr 1,0·10–7 1,0·10–4 Sb 2,0·10–7 1,1·10–6

Co 1,0·10–8 1,0·10–5 Sc 4,0·10–9 3,0·10–7

Cl 1,0·10–5 3,9·10–3 Se 3,0·10–8 1,4·10–7

Cs 2,0·10–8 2,0·10–5 Si 5,0·10–5 4,7·10–3

Ca 4,0·10–6 1,0·10–2 Sm 1,0·10–8 3,0·10–3

Cu 1,0·10–7 1,4·10–4 Sn 1,0·10–4 1,0·10–4

Eu 2,5·10–6 3,0·10–5 Sr 9,6·10–5 1,1·10–4

Fe 1,0·10–6 1,7·10–2 Th 3,0·10–8 2,0·10–5

Gd 1,0·10–8 3,0·10–3 Ti 6,0·10–7 1,0·10–4

H 1,1·10–3 1,1·10–3 U 1,0·10–6 2,0·10–5

Hg 2,5·10–6 2,9·10–6 V 1,0·10–6 3,0·10–4

Hf 1,0·10–8 1,0·10–4 W 4,0·10–6 4,0·10–4

K 3,0·10–6 2,5·10–3 Zn 1,0·10–6 8,1·10–4

Li 4,0·10–8 1,0·10–3 Zr 1,0·10–6 7,0·10–4

Индексы чувствительности Соболя вычисля-
лись для активности облученного графита на 
конец облучения, через 20 лет (для оценки в пе-
риод возможных работ по выводу из эксплуата-
ции реакторной установки) и через 500 лет вы-
держки (для долгосрочного прогноза) (табл. 3). 
Так как индексы первого порядка (S1) и полно-
го вклада (ST) практически совпадают, в табл. 3 
представлены только последние, а дополнитель-
ный анализ разницы индексов не проводится.

Содержание углерода явным образом не ва-
рьировалось, поскольку данный элемент явля-
ется основным, его содержание определялось в 
зависимости от содержаний элементов, пред-
ставленных в табл. 2.

Таблица 3. Индексы чувствительности 
Соболя для активности облученного графита 

к содержанию примесей

Изотоп
Время выдержки

1 с 20 лет 500 лет
Li 0,91 0,99 –
Co 0,09 0,002 –
N – – 0,48
Cl – – 0,54

Несмотря на присутствие в необлученном ре-
акторном графите в малых количествах в виде 
примесей урана, тория и других элементов, они 
не вносят большой вклад в его интегральную ак-
тивность после облучения.

Выявлено, что на расчетное значение этой 
характеристики для графита при временах вы-
держки до 20 лет превалирующий эффект (ин-
дексы порядка 0,90—0,99) оказывает содержа-
ние лития и гораздо меньший, хотя тоже за-
метный (до 0,09), кобальта. На интегральную 
активность на 500 лет почти одинаково суще-
ственно влияют содержания хлора и азота. Ее 
высокая чувствительность к количеству данных 
элементов объясняется тем, что они являются 
родительскими для значимых доминантных ра-
дионуклидов 14С, 36Cl, 3Н, 60Со, образующихся в 
результате облучения графита. Краткий анализ 
путей образования данных изотопов приведен 
далее.

Расчетная интегральная активность облучен-
ного графита при заданных неопределенностях 
состава меняется в пределах ± 44 % на начало 
выдержки, ± 54 % — на 20 лет, ± 8 % — на 500 лет 
от своих средних значений. Следовательно, зна-
чимую роль в ее оценках будет играть уточне-
ние элементного состава необлученного графи-
та и неопределенностей содержания примесных 
элементов в нем.

На рис. 6 представлен график зависимости 
удельной активности доминантных нуклидов от 
времени выдержки. По результатам расчетов ак-
тивность облученного графита определяется от 
начала выдержки и до 100 лет изотопом 3H, да-
лее — 14С. При этом значительный вклад в сум-
марную по всем нуклидам удельную активность 
вносят также изотопы 36Cl и 60Со. Этот вывод со-
гласуется с работами [41], [47], в которых отмече-
но, что интегральная активность определяется в 
основном 14С, 36Cl, 3Н, 60Со, причем на времена 
выдержки до 20—40 лет основной вклад дают 3Н, 
60Со, а на 500—1 000 лет — 14С и 36Cl.

Рис. 6. Зависимости удельных активностей доминантных 
нуклидов и суммарного значения по всем изотопам 

для облученного графита от времени выдержки
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Влияние на расчетную величину активности 
облученного графита начального содержания 
лития, хлора, азота и кобальта в необлучен-
ном графите может объясняться следующими 
соображениями:

1. Основным путем образования 60Co является 
радиационный захват нейтрона изотопом 59Co, 
содержащимся в виде примеси в графите. На-
чальная концентрация кобальта в необлучен-
ном графите будет влиять на величину активно-
сти от начала выдержки и до 50 лет.

2. Чаще всего причиной появления трития 
при облучении графита потоком нейтронов яв-
ляется реакция 6Li (n, t), поэтому при временах 
выдержки 1 с и 20 лет наблюдается высокая чув-
ствительность интегральной активности облу-
ченного графита к исходному содержанию в нем 
лития. Также необходимо учитывать и большой 
разброс его количества, который тоже может 
сильно повлиять на вклад в неопределенность 
результирующей активности. Принимая во 
внимание, что реакция 6Li (n, t) является стан-
дартной в измерениях нейтронных сечений, т. е. 
ее сечение известно с хорошей точностью [48], 
можно говорить, что на начало выдержки ос-
новным источником неопределенности актив-
ности облученного графита будет неопределен-
ность начального содержания лития, а не ядер-
ные данные.

3. Долгоживущий 36Cl в графите появляется 
при облучении — реакция 35Cl (n, γ) 36Cl, следова-
тельно, начальное содержание его родительско-
го изотопа 35Cl в необлученном графите может 
повлиять на величину активности при временах 
выдержек после 100 лет. 

4. Образование 14С — это реакция 14N (n, p) 14C, 
она имеет высокое сечение взаимодействия 
нейтронов с ядром 14N (1 800 мбарн), которое 
хорошо известно [49], поэтому можно предпо-
ложить, что с большой вероятностью основным 
источником неопределенности в количестве об-
разующегося 14С может быть исходное содержа-
ние азота в графите. В данном случае учитыва-
ется только тот азот, который может входить в 
состав необлученного графита в виде примеси. 
Влияние образования 14C за счет облучения ядер 
азота, присутствующего в газовой смеси, требу-
ет отдельного рассмотрения.

Заключение

В результате проведенной работы выполнен 
анализ чувствительности методом Соболя и вы-
явлены входные параметры, варьирование ко-
торых наибольшим образом влияет на расчет-
ные значения активности и радионуклидного 

состава облученных материалов (ОЯТ и реак-
торного графита). С целью исследования за-
кономерностей, объясняющих и подтвержда-
ющих итоги анализа чувствительности двух 
рассмотренных моделей, дополнительно про-
ведено изучение путей образования изотопов. 
Оценка полученных результатов показала их 
адекватность происходящим физическими 
процессам.

Таким образом, анализ первой модели — об-
лучения ОЯТ ВВЭР-440 — позволяет сделать сле-
дующие выводы:
•• неопределенности содержаний 234U и 236U в 
топливе сильно влияют на прогноз содержа-
ний в ОЯТ значимых для долговременной 
безопасности радионуклидов, таких как 226Ra, 
227Ac, 228, 229, 230Th, 231Pa, 232, 233, 234U. Оцененные 
количества изотопов 226Ra, 227Ac, 230Th, 231Pa 
и 234U в ОЯТ ВВЭР-440 на конец облучения 
изменяются в пределах ± (36—41) % от своих 
средних значений в зависимости от значений 
соответствующих исходных содержаний изо-
топов урана с учетом рассмотренных для них 
неопределенностей;

•• измеренные содержания 234U, несмотря на 
имеющиеся расхождения, попадут в интервал 
(m ± 1σ) полученных расчетных значений при 
учете в оценках неопределенности его началь-
ного количества в топливе;

•• рассмотренные неопределенности состава то-
плива, времени облучения и плотности потока 
нейтронов  незначительно влияют на расчет-
ные интегральные радиационные характери-
стики (активности и энерговыделения) — они 
меняются в пределах ± 3 % от своих средних 
значений;

•• на примере анализа путей образования 235U и 
231Pa показана адекватность полученных ре-
зультатов и их соответствие происходящим 
физическими процессам.
По итогам исследований второй модели — об-

лучения реакторного графита — можно сделать 
следующие выводы:
•• неопределенность состава играет большую 
роль в оценках интегральной активности облу-
ченного графита, ее расчетные значения при 
заданных диапазонах варьирования исходно-
го состава изменяются в пределах ± 44 % — на 
начало выдержки, ± 54 % — на 20 лет, ± 8 % — на 
500 лет выдержки от своих средних величин;

•• значение интегральной активности облучен-
ного графита наиболее чувствительно к содер-
жанию лития, кобальта, хлора и азота. Это объ-
ясняется тем, что соответствующие элементы 
являются родительскими для образующихся 
доминантных радионуклидов 14С, 36Cl, 3Н, 60Со;
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•• несмотря на присутствие в необлученном реак-
торном графите примесей урана, тория и дру-
гих элементов, они не вносят большой вклад в 
неопределенность интегральной активности 
облученного графита;

•• на начало выдержки с большой вероятностью 
основным источником неопределенности про-
гноза активности облученного графита будет 
неопределенность исходного содержания ли-
тия, а не ядерные данные, но данное предпо-
ложение требует проверки;

•• основными источниками неопределенности 
расчетного количества 36Cl и 14С в облученном 
графите будут неопределенности их началь-
ных содержаний в необлученном графите;

•• необходимо уточнение элементного состава 
необлученного графита, а именно содержаний 
в нем примесных элементов, таких как литий, 
кобальт, хлор и азот, и их неопределенностей.
В данной работе показано, что недостаточ-

ность информации о содержаниях элементов/ 
изотопов в составе материала приводит к боль-
шим относительным стандартным отклонени-
ям как содержаний радионуклидов 226Ra, 227Ac, 
230Th, 231Pa и 234U в ОЯТ ВВЭР-440 (до 40 %), так 
и интегральной активности реакторного графи-
та (до 55 %). В связи с большой значимостью со-
ответствующих параметров можно осторожно 
предположить, что в некоторых случаях вклад 
от неопределенности состава может превы-
шать вклад от неопределенности ядерных дан-
ных, тем не менее данное утверждение требует 
проверки.

Выводы из анализа полученных результатов 
подтверждаются закономерностями поведения 
нуклидов и физикой процессов, а также согла-
суются с данными ранее проведенных исследо-
ваний. В случае ОЯТ получены более высокие 
неопределенности прогноза характеристик от-
дельных нуклидов и менее существенные для 
расчетных интегральных характеристик. Это 
говорит о том, что для рассмотренных отдель-
ных нуклидов (226Ra, 227Ac, 228, 229, 230Th, 231Pa, 
232, 233, 234U) оценки необходимо провести с уточ-
нением диапазонов варьирования содержаний 
нуклидов 234U и 236U, а консервативные оценки 
их содержаний (или их неучет) приведут к раз-
бросам расчетных оценок для отдельных ну-
клидов до 40 %. В случае оценок интегральных 
характеристик, если уточнение параметров не 
будет проведено, для данных входных параме-
тров можно задать их средние значения, а по-
грешность расчета консервативно принять рав-
ной 10 % (3σ).

В случае с облученным реакторным графи-
том для корректной оценки его расчетной 

активности в период до 100 лет выдержки важно 
уточнить диапазоны содержаний лития и ко-
бальта в составе необлученного графита. Такая 
работа по анализу состава необлученного гра-
фита проводилась в рамках расчетов активации 
облученного графита Игналинской АЭС [42]—
[44], но по результатам их измерений литий в 
начальном составе графита либо не был обна-
ружен, либо не измерялся, а его присутствие 
отмечено только в работах российских авто-
ров [41], [47]. В данном случае, для уменьшения 
неопределенности оценок активности облучен-
ного реакторного графита, достаточным услови-
ем является уточнение диапазонов содержаний 
лития и кобальта в начальном составе графита 
на основе анализа и экспертных оценок имею-
щихся экспериментальных данных.
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The paper evaluates the influence of the input data uncertainties on the radiation characteristics and composition of 
spent nuclear fuel (SNF) and radioactive waste (RW). Multivariate calculations were performed in the nuclide kinetics 
TRACT software and the uncertainty management MOUSE software package. Based on these calculations, the paper 
evaluates the specific activity and composition of SNF irradiated in a WWER-440 reactor and the specific activity 
of reactor graphite irradiated in a RBMK-1000 reactor in terms of their sensitivity to the input parameters (initial 
composition of materials and irradiation history).
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