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(54) Zpisocb zvySeni kritické koncentrace samovoln¥ se 3t&picich prviil pfl p¥epracovéni

oréieného paliva extrake{ za pouzitf tributylfbsfétu

Zpisob zvyseni kritické koncentrace s&gmo~
volnd se &t&picich pr#kﬁ pti prepracovani
ozadfeného paliva extrakei za pouZitd tri-
butylfosfitu, Vynalez se tyk&d chemicko-
technologické problematiky pFepracovani
ozd¥eného paliva, USelem vyndlezu je za-
bezpedit takové podminky, aby nemohlo do-
jit k samovolné St&pné reakci étépicieh.se
14tek, Tohoto tidelu se dosAhne zvySenim
kritické koncentrace tak, Ze do organické
* faze se pPidd 1l4dtka, je schopna G¥innd po-
hlcovat neutrony, a to karboran C,B, . H

2710712’
. A S
nebo dikarbolid 1\1(02B9Hll)2, Vihodou je
to, %e p¥idadvand latka nepPechazi do odpa-
du, a miZe se pouiit opakovand, Vyndlezu

je moZno vyuzit p¥i projekci i provozu za-

¥{zeni na piepracovani paliva,
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Vyndlez se tfkad zpisobu zvySeni kritické koncentrace samovolnd se Zt3picich prvkd pii

prepracovidni oza¥eného paliva extrakei za pouZiti tributylfosfitu,

P¥i pPepracovini{ ozA¥enych jadernych paliv, zejména z rychlych reaktord pomoef vod-
nych procest ( na p#, procesy Purex, Thorex, Redox) se objevuji problémy tfkajici se kry:
tické bezpednosti, t.j, hrozi nebezpedi, Ze by p¥i pfevyfeni urdité koncentrace ldtek pod-
1éha jicich $t&peni neutrony mohloddojit ke vzniku samovolnd naristajici fetézové Bt¥pné
reakce $tépitelndho materidlu, PF{isludné kritické mnoZstvi pro dany prvek zavisi p¥irozen#
na tom, zda je lidtka rozpu¥téna, v jakém rozpoudtddle, na geometrickém uspoPddani nadod
nebo p¥islu¥néd chemické aparatury a také na p¥itommnosti jader schopnych pohlcovat U&innd

239Pu za urditych podminek v

neutrony, Jaﬁp p¥iklad 1ze uvést, Ze kriticka hmotnost pro

roztoku nebo suspenzi dini pouze 520 g;

Z toho je vidst, Ze bez specidlnich opatieni by mno¥stvi ozd¥eného paliva pFepracove-
né v jednéd aparatute mohlo byt relativn® nevelikéd, co¥ je nevyhodné z hlediska ekonomické
funkce pFisludnych zarizeni,

Kritické mno¥stvi lze zvy3it tak, %e prepracovavany roztok je ve styku s jadry schop-
nymi pohloovat meutrony, kterd jsou obsaZena napi®. v prveich hafnium, gadolinium, skandium,
zinek a pod.

Pro vodné metody pfepraéovéni jaderného paliva z rychlych reaktort byly zatim navrZfe-
ny dva zphsoby vyuZiti t&chto prvki, a to jednak "zabudovani" tdchto prvkd do prisluiné
kovové nebo sklendné aparatury, kterou protékd rowtok Ftdpného materiidlu, nebo pouZiti so«
14 nebo jinych sloudenin t&chto prvki p¥imo ve vodném roztoku, ktery obséhuje fovn&é pife-
pracovavany ¥tdpitelny materiidl (pouZiti "rompustnjych neutronovich jeda"), P¥iklad pouZiti
aparetury obsahujfc{ neutronové jedy je poddn v praci R,C,Lloyda & E,D, Claytona: Nucl, Sci,
Engn, 62, 726 (1977), kde jsou pouZity jako nAplil aparatury Raschigovy krou¥ky z borosili-
kdtového skle, V ndm, patentu,DT 2% 20 870 (1976) je mavrZeno pouZiti hafnia nebo jeho sli-
tin jako konstrukéniho materiidlu pro extrakdéni aparaturu, Pfikladem pouZiti rozpustnych
neutronovych jedii je nadvrh vyu’?iti solf hafnia, skandia a zinku (jap. patent 39,117(1974))
nebo pouéiti dusinanu gadolinia nebo kyseliny borité piimo v prepracoviavaném roztoku,

Uvedend technicka ¥Yeden{ maji Fadu nedo;tatkﬁ, k nimZ pat¥{ zejména tyto:

- P¥i pouZiti neutronovych jedh zabudovanych ao konstrukénich materidlt je jejich Uidinnost
pochopitelnd niZ3{f{ neZ v pripadd jejich homogenniho rozptyleni v roztoku;

- dal3{ nevyhodou tohoto zptisobu je okolnost, %e p¥i netdsnosti zaiizenf{ by mohlo dojit k
Gniku roztoku mimo aparaturu obsahujici neutronové jedy a k prekrodenf kritické koncen-
trace v t6 Sasti roztoku, kterd unikla z dosahu ochranného W&inku neutront v konstruk.-
énim materidlu aperatury;

- pPi pouZitd l4tek rozpustnfoh ve vodnjych roztocich (na p¥. Ga(NO,),) =zistivaji tyto 14t-

3)2
ky ve vysledném odpadnim roztoku, zvy¥uj{ jeho solnost a prechdzejf pii solidifikaci od-
pad do kéneéné tuhé fhze, co? jednak mife nep¥{znivé oviivnit stabilitu produktu, jeho
celkovy objem m jeho odolnost vi¥i vyluhovan{, jednak zhorduje ekonomické ukazatele pro-
cesu tim, Ze neutronovy jed zde funguje jako latka jednordzového pouZiti, takZe jeji spo-

f,i‘ebn je znalné;
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« p¥i uvaovan{ meximéln¥ mo¥né (myslitelné) metody je t¥ebs piipustit, %e v disledku ne-

predvidanych okolnost{ miZe nastat p¥ipad, Ze pPevAind Eist ¥t¥pitelného materidlu se
bude ndsledkem zmény konoentracg kyseliny dusi¥né, koncentrace oxida&ni nebo redukinich
litek a pod, nachdzet v organické fazi a Ze v disledku havarie dojde k odd3leni vodné a
organické fdze, tak¥e ochranny G¥inek rozpustnych ﬁeutronov&ch jedth ve vodné fazi va¥i
$tépitelnému materié}u v organické fazi pomine,

Z uvedenyoh nedostatkl vyplyvh, %e technického pokroku, by mohlo byt dosaZeno tim,
kdyby se vhodny neutronovy jed rozpustil také v organické fézi, a to tak, aby nepiechézel
ve v3t3i mi¥e do vodné faze v ZAdném stddiu extrakdniho procesu, Potom by tato organickéd
féze mohla byt recirkulovéna, t.j. op@kovan& pouZividna pro extrakce daldfch podflid ¥t¥pi-
telnfoch 1l4tek,

Témto poZadavkiim vyhovuji 14tky typu karboran@t nebo dikarbolidi podle vynidlezu, které
ne jf ndsledujici vliatnosti:

- v molekule obsahuji relativnd vysoky po&et atomi boru

-~ jsou podstatnd lépe rozpusiné v organickd fAzi ne¥ ve vodnéd fizi, takZe jejich ztrity p¥i
éxtrakci‘nebo reextrakol za nejrdznd j§fch podminek jsou nizké

~ jsou chemicky & redialnd velmi stdlé

- meovliviuj{ nebo milo ovlivimj{ rozd¥leni ¥t¥pitelnych materidld a ¥tdpnych produktfi me-
z1 ob& faze,

Podstatou vyndlezu Je tedy zpiisob zv¥¥eni koncentrace samovoln® se ¥tdpfcich prvkid
p¥i plepracovidni ozd¥eného paliva extrakci za pouZiti tributylfesfitu, vyénaéen? tim, Ze

do organické rfédze obsahujfci tributylfosfdt se p¥idd karbormn o slo¥enf .C nebo neu-

2P10M12
trdlni dikarbolid vzorce Ni(C 2Bo 11)2,

Ni%e uvedené pifklady ilustruji schematicky mo¥né vyu?iti{ vyndlezu, pi¥i ném* oviem
mo¥fnosti vyiZitf{ vynAlezu zahrnujf{ podstetnd ¥ir¥i rozsah podminek, ne? je uvedeno v t#&chto

piikladech,

P¥{klady provedeni
P¥{klad 1

Z roztoku obsahujfeiho 230 g U/1 v 3 M HNO, byl uran extrahovin organickym roztokem

3
obsahujfoim 30 hmot, % tributylfosfdtu a 2 % m.karboranu v ﬁ—dodekanu p¥i pom$ru objemd or-
g-nioké a vodné faze 2,5:1, Rozd&lovaoci pom&r uranu, definovany jako pomdr koncentraoci ura-
m v orglnioké & vodné fédzi po extrakeci, byl roven 7,96 ve srovnidni s hodnotou 7,95 naméte-
nou p¥i pouéiti organického roztoku bez p¥{itommosti m—karboranu. Ztrédty m-karboranu do vod-'

né fhze byly ni¥3{ ne¥ 0,11 %,

n¥{klad 2 ) .
Postupovalo se stejnym zpisobem jako v p¥ikladu 1 s tfm rozd{lem, %e organické féaze
obsahovala 10 hmot, % m-karboramu, Rozdélovaoci{ pom¥r uranu byl 3,6 ve srovnéni s hodnotou

7,95 namd¥enou p¥i pbuiigi organiokého roztoku bez p¥{tomnosti m-karboranu,
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Priklad 3 »
Postupovalo se stejnym zplisobem jako v pfikladu 1 s tim rozd{lem, Ze organicka fize
obsahovelae 4 hmot., % dikarbolidu niklu.
Rozd&lovaci pomdr uranu byl 7,96 ve srovnidn{i s hodnotou 7,95 namd¥enou p¥i pouZitdi

organického roztoku bez p¥{i{tomnosti dikarbolidu,

PREDMET VYNALEGZU

Zptisob zvySeni{ kritické koncentrace samovolnd se ¥tdpfcich prvkd pri pfepracovdni o-
zh¥eného paliva extrakei za poufiti tributylfosfétu, vyznaleny tim, Ze do organické fize

obsahujfci tributylfosfit se p¥idd karboran o sloZeni 02B10H12 nebo neutrdlni dikerbolid

=
vzorce Ni(02B9L11)2'



