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Uren - plutoniové palivo pro termélni resktory

Anotece

Report obsshuje prehled dcstupnych literdrnich ddejd o fyzikdlnich, fyzikédlné-chemic-
kjch e redieénich vlastnostech systému U0 ,=Pu0, dileZityck z hlediske jeho pouZfitl jakc pa~
live termdlnich resktord. Jsou popsdny rovnéZ zpisoby pFiprevy smésného pslivs, metody kon-
troly kvelity, rediologické espekty pouZiti (U,Pu)oz, moZnosti vicendsobné recyklace pluto~
nis & dossvadni zkudenosti resktorové aplikece.

Mixed ursnis - plutonis as LWR fuel

Abstrect

Report summerizes dets on physicel, chemicel end other properties in U02-Pu02 system
releted to its spplicetior. ss thermal reactor fuel. Avelieble technologies of mixed oxides
fabricetion ere desecribed with the empheais on reector perforrsnce. Radiclogicel end economic
e3pects of closed nucleer fuel cycle, 8s well 83 the possibilities of successive plutonium
recycling, ere also mentioned.
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Ji> po#itky primyslovéno vyuiiti jederné energie, ti. uvedeni do provozu nékolike =dlo
jadernich elektrdren, tyly ‘edrozradné spojovdny s pojmem pelivovy cyklus. V padesdtich Ie-
tech nikdo nepoclivzovel, Ze jederné pelivo po ukorlen! resktc.ové ksmpené -ude piepracovdvdno
s e rnavynorel’ urern 8 vzriklé plutonium budou po seperaeci od Sté&pnjch zplodin vyulity pro
virob: gekunddrniho pelive. Flutonium bylo pochopitelnd predurcdeno pro vyuiiti v rychljch
resktorech. Tekto uzevier; prcces byl prédvem pojmenovén peslivov/m cyklen.

irotoZe ge predpoklddelo, Ze preprecoveci kespecity (e tudiZ 1 mnoZsgtvi ziskeného pluto=-
r.ig) prevy¥i pofedesky prval gererace rychlych reektord, uvezZovelo ge, Ze plutonium bude po
sr3ité #n3ové obdobi pouzivdro v termdluich reesktorech. Pozdéji, tj. zeldtkem osmdegdtich let,
3 ro-".rerim perk. rychlich reektor(, mélo plutorium sehrit Svoji hlevrni ilochu $tépitelndho
~8te: idl: ne rychlieh reutrorech.

" gouleds g tosto z3kledrni filosofii se provddély vyzkumné prdce prskticky ve vSec: je-
dernien gtiedigcich avéte. DhleZity vizkumiaé-vyvojovy progrem protihel v rimci kooperace mezi
smerickou etowovou komisi & Zuretomem., hmerické pridce, goustrfedéné prevdiné v Henford Netio-
nel Teuvorstory e v lsboratorich firmy Weatinghouse, -€ly za cil zisket nezbytnd vitupni dda-
‘e pro recyklaci Pu v LWR 8 ovérit splikovetelnogst gmésného (U.P:)O2 v meljch resktorech typu
ik, Yvropsky progrem, zeméren; re vyuziti plutorie v LWR, e rozvijel v Belgii (Selgonuclési-
/

zelofera prvni kezete se sxdarim oxidem urenu e plutonie. Parelelni frencouzské price byly

re & CEL/3CK Mol) & zehrnovel v3echny sspekty tohoto problému. V r. 1963 byle v reaktoru ER-3

gouztreddny ne steroverni jedernich vlestnosti plutonie. V 3edegdtich letech se do vizkumu v
o:leqti vyuiit! amésného uren-plitoniového pelive v LWR zapojily teké NSR, Itdlie & 3védako.
Tek v 789ledks preavédleri o moinogti preprecovet prevdEné mnolatvi vyhorelého peslive z pro-
vozovenich ‘edernych elektrirer, byle vyrobens e umigténe v energetickych resktorech rada
demongtra>nich kezet (o ziskenych visledcich tudeme hovolPit déle).

Tento trend pokredovel i zefdtkem sedmdesdtiuh let, kdy byl zformulovdn emericky pro-
srev =8 ateroveni vlivu vyufiti plutornie ne Zivotni pro3tfedi e Komigse evropského spolederngt-
vi vzele 1.8 gebe koordineci & doplnéni projektd, prov’hejicich v jednotliv/ch stétech. Brzy
ge véek jitusce zm&nile ~ poti’e g vystevbou i povoiovédnim velkych pFeprecovetelskjch zdvoda
@ politické roznodnutl U3L odlorit pfeprscoveni ne ne:~%ito ukdzely. Ze mnoistvi radbyteéného
plutorie neoude tek velké, jek se olekdvalo. To bylo priéinou poklmu z8jmu o prhmyalovou ree
cykleci plutonies v LWk & vedlo k ze3teveni pFfevdiné 4ati vyzkumnjch progremi, [o.-ze v Relgii
e UK poxrelovely price, jeiich? cilem bylo ziskéni zdklednich Gde;jl potFebnjch pro pripedné
rozéireni vyuiiti plutonis.

t. 3ml&i~u ovratu, zremensjicimu ndvret k stretegii vyuZiti uren-plutoniového pelive v
LR, doflo v nékolike poalehiich letech. Toto oprédfeni gterého zdméru bylo predeviim ddyled-
kem zrafného &mgovsho gkluzu ve viatevh® rychlych reektorl (celoavétového), digledkem dapéfa
ného provozu preprscovecino zdvodu firmy Cogene, jeko? i rozhodnuti Anglie, Jeponske e ISR
vytudovat dal3{ zprecovetelaké kepecity. V goulegné dob& mnoZatvi plutonis nebizend k pro-
dejl prevy8uje poptévku ® tzv. "kredit ne plutonium" { jeho prodejni cene mnohondsobné po-
klealy.

De8l8im vyznednym momentem, ovlivnujicim zdjem o co rejrychlejsi vyuzit{ toho gekunddre
niho pelive, je pfipednd nutnost jehn akladovéni., Pri ni dochdzi k jeho E4stedné degradeci,
virnikeil problémy moZnosti jeho zneuZiti, s tim spojené néklaedné ochreny e pod. Témito otdz-
kami se podrobné zebyvel mezindrodni projekt INFCE, Stéle pleti to, co prohldsil sutor prée
ce /7/: "nejbezpe’ndj&i misto pro plutonium, vzniklé v jederném reektoru, je opét jederny
resastor, rt ui rychly, &1 tepelny."



vopriténu vynorivini Lrenovéns paliva provineil reskce zdchytu reutrond, vedouci K
t5=.. ‘e 333+ etond srenu ge prenériiie ne izotopy plutonia & jinych trensurani. Obrdzek 1
sxectiie vékterd z ‘écnhto prewén, ktersd tvori zédkled vzrikui jek novye. $tépitelnych s plo-

n materidll, tek [ nelidcucich "reMtrich" jader. Uvedend schéms je ziedaoduIensd a ne-

:je reamkce typs (ol ,m ) & (xu, 2 n). Izotopické slolZeni vzniklého plutonie zdvisi pre~

- w8 konkrdtnich pad=irnkdeh vvrorerI paliva v ‘sdernds reaktors, tj. na neutronovéa

gpentr: (vzhleden k odlidn’r prdrezd~ jedrotlivich izotopl v riznych oblastech gpekira)

8 «.8 ni3*orii acsreny.
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" tevulce 1 uvddime podle rdkolike literdrrich premend pfikledy typického obsshu
Jednotlivien izotopd plitonie, zigkenédho preprecovini=z pslive iypického tlakovodniho reek~
tors (1C0J MW) pe vvhoreni ceca 33 MWd/kg (rovnovéind vsdzke). Podle Fedy premend (nept./6/)
otsenuje vynofelé pelive typickéno PWE (pivodni oboheceni U-235 = 3,2 %) pFidliZné 0,95 #
plutonie., Jsk plyne = tebulky 1, asi 70 7 tvori izotopy 239-Pu @ 241-Pu, které se Htépi
tepelnyni neutrony. IIFCE /2/ pfijelo obash 3tépitelnéno plutonis 5 kg/t (vyhorelého peliva)
Jjako referenéni priped., Jeko rodni produkce 1000 IIW resktoru se b&ind uveZuje asi 200 kg
§t&pit, Pu (nep?. /7,3/). T toho 3e odvozije mnozgtvi plutonie, které by bylo moZno zisket
prepracovédni~ pelive z existuiicich jsdernjch elektréren.

Tedoilks 1

Izotopické sloZeni plutonie Z LWR (33 MWd/kg)

Izotop, % rodle /1/ TFodle /2/ TPodle /3/  Podle /4/*  Podle /5/
238-Py 2.5 2 1,8

239- Py 53 55 58 58,7 59,1
240-Pu 23 24 23 24,2 21,9
241-Pu 20 14 12 11,4 14.0
242« Pu 4 4,5 5 3,2 5,0

3 Pelivo VVZR

Se zvj8enin vvhofeni zvy4uje g v pelivu podil nedtdpitelnjfch izotoplh plutonism 236,
238, 240, 242, jeko? i podil Et¥pitelnénho, ele relstivné krétkodobého 241pu. Prfkiady zmén
koncentrace téchto {zotopd v zdvislosti ne vyhofeni v resktoru VVER-365 ukmezuji obr. 2 e
3 /Y.

Fonplexni sloieri plutonis, ziskeného z vyhofelého pelive lehkovodnich resktord,
Je dilezité jek : hlediskas nestronové~fyzikéluieh vlentrnosti ektivn{ zdny obsshujfci se=
kundérn{ uren-plutoniové pslivo, tak L z hlediske pripravy tohoto pslivs. Tzv. vyaoce
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N crs 239 - P < - . - .
wvelic ol =, otagehuiict rad 90 7 3 s, stopy 238r3 g Tdén€ rez 1 7 izotopd 241 8 cio,
e - rcprecovidvdno v negtindnich rukevicovych boxech. Isto plutonii- pochdzeiici z LUk
viigd 1 cecn0logick3no procegs nutnost meximdlni estomatizece m rocotizace. Nejvét3? radio-

S rizis) predsteve o - zdterl viech izotoph Pu (3 vijimkous Pu-23Z, ktery je glebi~
e~, sle ~d 3ilnou ﬁ-e:isi). Tejvizriennéjdim d-zdficem je izotop 238, jek “kezu~
ve které jsou uvedeny pololesy ~ozpsdd jedrotlivich izotopl (zeokro.hlers
ioporudeni IA%L /11/.

b e

Tazulke 2

Poloéesy rozpedd nékterych izotopd urens e plutoris

Izotop 2373 238U EJBPU 239Pu 240, 241 242, 241A

foloses| 7.10%r 6,75 ar® 4,5.10%r 88 r 2,4.10% 6,6.10°r 14,4 r* 3,7.10°r 433 r

5 ﬁ - rozpad

2 techrnického hlediskes je trebse brdt v uvehu, Ze pritomnost 2 % 238

Pu v prédkovén PuC,
rgmend v A%

aiedk. shbaovpce o -&datic produkci tepelné energie kolem 20 W ne kg pradku /11/.

Teto tepelnd energie vyvoldvd jisté provozni omezeni co do velikosti SerZi &igtého PuOZ. pot-
ts opersci 3 préddkovym oxidem 8 je proto jednim z divodG prednoati technologii vychdzejicich

ze avwé3i nitrdtovich roztok( urenu e plutonie.

Izotopy plutonie 3 hmotnostnimi Efsly 238, 239 8 240 3e rovnd? ssmovolné 3t&pi e vyze-
ruji restrony. Emige neutrori je &4ateind déne teké reskcemi typu (d, n). Neutmiovs sktivi-
te psk zéviai ne dvo. hlevnich perametrech: mnoZstvi préskového PG, o meteridlu kontejner
nebo zerizeni. leutronové emise plutonis vyvolévd nutnost stindni e delf{ technické poiedev-
ky - dédlkové ovlédéni, robo:izece, meximéln{ zjednoduieni technologického schématu pripravy
palive. Gemre-zdien{ doprovézejici o -rozped izotopd plutonis je reletivné nizkoenergetické,
ti. mélo pronikevé, Je preskticky pohlceno metrovou vratvou vzduchu. Ne rozdil od emias neitro-
né, reni rigt J -enise imé&rnj hmotnosti Pu02, ale d{ky gsmostinicimu efektu tonoto meterislu
zévisi ne velikosti vnéj&iho povrchu prédku, Gemme-zifeni se tudlZ atdvd-dlleiitym faktorem
tehdy, jeeli pré¥kovy Pu0, uzezen v tenké vratvd ne sténdch boxd e zerizen{, Refenim je op&t
robotizece e predevi{m vylouleni prelnjch opersci z technologického procesu. Jinek je obslu-
he pri ddrit¥& s oprevédch zer{zeni ohroZovéne zéfenim.

=

Pfi dlouhodobém skledovén{ izoloveného plutonie dochézi k postupnému nérdstu obsohu241An.
ktery je vlegtnd hlevnim zdrojem § -sktivity meteridlu. Zvykeni koncentracs 2 Am v prachoe
vich Edsticich ugezenjch ne powlfch zer{zen{ je 4olB{im dGvodem k vybdru minimélné presné tech-

|
|
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bez zeji~evoati, Ze prdvé i 8 37Lp predsteviil také nejveétsi radiologické riziko z
klediske 33inrého davkového ekvivelentu /11/, cof opét mluvi proti strategii skledovéni

plutoris aZ 3o doty, xdy se vyuiije v rycalien reektoreca.

Pyzikdlny egpexty vyuiiti swésnéno pslive z(gtdve i =imo rdmec této price; zde uvd-
iine proto pouze nékterd orientaini dUdeje. “dsledujici tebulky 3 e 4 obgehuji G&inné prife-

zy srenu a nditerich izotopd plutonia pro tepelnsd reutrony e odchylky dfinrnjeh prifezd pro

[ 23}?:

5
il

od zédkore " <" /12/.

Tetulke 2

Irifezy izotopl ureri e plitoria pro tepelnéd restrony

Izotop [ f 3
235-7 £284+10 520210 13 2,16 2,08
2387 2,75 - 2,3
23%aTu 1032212 723415 10 2, ,05
2401 360245 -
241-pa 148C 1190 3,1 2,3
23013 100816 T2+ 2,8 &7
Z40aPu ?81;10 ],03:0.045
241-Fu 1370515 103628 3,0
4Pt 30+ 9,2

kde G"’B - Bba. prirez, g, - §tépry prifez, o’g - rozptylovy prire Ve v')-g ,

Uo - stredni podet neutrond vimikeiicich ne 1 §tépeni.

Tehslke 4

Odcnylka St&prich 8 eigorplnich prirezi 235, 8 @33z, od zdvialoati %
kjft
erlots oxy 300 400 500 600 700
(£-1).10° «2,1 ~4,0 -4 -6,1 -6,8
\Lil\h\ 73,
S s 400 500 500 700
(£,21).10° 5 5,8 13 25 5 82
6 6,7 16 31 59 13
7 7,3 16 37 64 98
8 7,6 20 40 65 59
(£,-1).10° 5 4,7 11 20 36 66
£
4 545 13 25 47 77
7 6,0 15 29 5 79
8 £,4 16 3 52 2g

2
(f,=1) & (f.-1) cherskterizuji odchllky od z&vislosti &, prifem? pro <7 £, 8 £ jaou
prekticky steiné, E, - hrenilri energie mesi skupiiou tepelnjch s nedtepelnjch neutroni.



Rezonendni integrély 239?1 jsou vy%81 neZ u 235U s jejich hodnote 3ilné zdvisi ne E
Rezonerice 23%,; [ 2405, odpoviceji energii G,3 eV, resp. 1,057 ev & tek vnddi poruchy do
termélniho neutronového spektra ne rozdil od 235y [ 238U.

c”

Rozdily v jsdernjch vlestnostech urenu & plutcnis vedou k tvrd¥imu apektru neutrond v
zondch qbsehujicich amésné palivo @ k nutnosti relativné vy3diho potfebného oboheceni Hté-
pitelnim plutonien ve srovndni g 23%. Kékolikeprocentni koncentrace plutonie v palivu ter-
mdlniho reaktoru zvySuje jeho resktivitu hlsvn& v ddsledku vy¥3iho primérného podtu neutrond,

vznikejicich ne jednu sbsorpei (v).

P¥itovnosti Pu je ovlivnére i vihe regulednich tyii jek z divodu tvrd§iho spektre ne-
utrond e vy&3ich ebsorpdnich prafezd pelive, tek i z men3iho podilu zpoZdénych neutrond v
dlsledku zvyseni teplotnich koeficientd resktivity pelive i moderdtoru /14,15/. Vygledkenm
je aniZeni 2zdsoby resktivi'y v reguleénich tylich pro odsteveni, jeji? rozseh je podrobné
popsdn napr. v prédci /13/, kde se uvddi rodnoty 1,3 ‘,CAP s 1,0 WAP , reap. pro zeldtek
e k-nec kempen& pelive v celoplutoniové zond (obohasceni 4,72 % 3,36 % &t&p. Pu). 3niZeni
je pfiblizn& linedrni vzhledem k poddteini koncentreci Pu v zon&. Tento fakt musi byt brén
v dvehu jek pFi bezpednostnich vypoltech, tek pri ecen&ni vsdzek a plutoriem, pFijetelnjch
pro pouziti v normdlnich urenovych zdndch.

Specifickjm momentem pFi pouziti smésného uren-plutoniového pelive je i jistd odlife
nogt apekter §tépnych zplodin 259, [ 235; (obrézek 4). 239y a4vé ne tkor lehiich stomd
vy351 vjtéZek prvki gtebilnich vdci oxidecis Ru, Ran, Pd, Te, Tc.
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2 Obrézek 4
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3. V1esgtnosti oxidu Plutonié&¢itéhno
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Oxid plutonidity = PuO2 Je nejvysdim oxidem v systému Pu-O & ne rozdi{l oA uo, vznikd
pouze v 311ln¥ oxidedni etmosfére., Existence nadstechiometrického Pul, , a8 poveiuje v sou~
%#ané dob& ze vyloufenou, mely prebytek kysliku m&Ze byt pF{tomen pouze v edsorboveném sta-
vu na povrchu jemnych ddstic prdSkového prepardtu., Z tohoto hledisks plutonium se spile po-
dobd thoriu, ne¥ svym nejbli?E{im ansloglm -~ neptuniu e urenu. PuO2 jeko oastetni dioxidy ek-
tinidnich prvk& mé plo#né& centrovanou kubickou strukturu typu CeF, (prostorové skupine Pmim)
8 paremetrem 8 s 053960+0,00003nm pfl pokojové teplotd /13,16-18/, rtg-hugtots je 11,46 g/
fem3, Stejnd jeko u Jjinych ol -ektivnich meteridld, jeho mF{Zkovy psremetr ge s Zeger zvybu~
Je v disledku inkorporece Frenkelovych defektl do mi{Zky. Absolutni hodnote prirfatku zée
vis{ ns izotopickém sloZeni, pro plutonium obssnhujief{ ~ 95 % 23%p; o ~ 5 4 240p, Jo porc~
metr e{nm) dén vztehem (1):



® ~ 0,53960 + 0,0182 (1-exp(~3,64.107% )}, )

de t = polet dul od momentu pripravy nebo od posledniho z.hanl Fa0, /16/. Teto ssmopodio-
zeni se totiZ ho'ogenné zaceluji pfi nhiev: meteridlu ned 1000°¢. Pr1 onfevu do vydsich
teplot (> 1100° C) ve vekuu, v inertni s pochopitelné i v redukdni stmosféie ztrdci Puo2
¢d9t kysliku s prechdzi v podstechiometricky P‘uO2
a percidlniz tlaku kysliku.

-x* PFifenZ hodrote "x" zévisi ne teploté

Rovnovdin; fézovy disgres systému Pu-0, zehrnuiici rnejer. aloZer! a teplotu, sle i
tlek kysliku ned pevnymi, resp. kepslnymi fdzemi, putlivovar rezyl. ésledujici obrézek 5
ukezuje pracovni fdzovy diegrem dle /16/, ze kteréno vyplivi, le jedrofdzovi oblast pod-
stechiometrie je pfi nizkjch teplotdch chrenifers gloienis :;31'35. 7o zzeaveni, Ze oxid
9 v&tdim kyslikovim deficitem (aZ do esi PuOl 6) t.de po sczlazesnl olashovaet ivé fize:
PuO1 98 ® Puo 61" Fodstechiometrie oxidu plutonlciteho je apojerna se vzrnike= kvsliuav:ien

vakanc1, v€t§1ch tonts Pu*’ v sousedrich polohdch e tudii ge zvétdenim miiZkovéno psrs~esr.,
jak shodn& uvédi Fads sutord. Zdvislost zméuy "a" na slo¥eni P'JO2 nebyle publikovirs.

Bod téni stechiometrického o, pri rov-
novéiném tlsku ky9liku je maximdlnd 2400° Cc, jek
ukszuje 1 fdzovy diagrem na obr. 5., Piesné sta-

1 ~/ noveni bodu tédni je pro Pu0, obtiZiné, diky ne-
4 /{/’ kongruentnimu vypefovéni pevné féze. Predpoklddd
se, Ze Jediny kongruentn& se vypafujici oxid =d
-g9lozeni PuOl ,87" prilemZ pesrcidlni tleky slozek
plynné fdze, kterd je v rovnovéze s pevnou fézi
na ob& strany od tohoto bodu, zdvisi jek ne tep-
loté, tek i na hodnoté x v Puoz_x. Ndsledujiedl
obrézek 6 /19/ ddvé predstevu o zegtoupeni jed-
votlivyeh 1ldtek v plynné f&z1 pri teplotd 1970 K.
’ LIOWO - HEX -Py, 0, s Stoji ze poyé%mngti relativné’vvsoké percidln{
NEX tleky molekuldarniho 8 stomdrniho kyaliku v obles-
Pt ti priléhsjici k stechiometrii, co odliduje tenso
o systém od kysli¥niku ureniZitého. Prato Pul,, kte-
_ (o rj je z terrodynanického hlediske velmi stalou
“—-- Pu0;.y doulenirou, mi¥e gf'i vygokjch teplotdch oxidovat
] ; ] comm oy se 0, 0 Fadu kovovieh prvkl vyskytujicich se nap¥. ve
| “—cusic PuOvy; §t&pnych zplodindeh. Je gemoziejmé, fe v inertnl
o o o032 e 1S 16 17 18 19 20 etmoaféie nepr. helis, kde vystupuje zdporné od-
. o/pu  Fomér chylke od stechiometrie bude bod tdni oxidu plutoe
niditého nis§{f ne# 2400°C v souledu s nevrienym
Obréizek 5 fédzovym disgremem.
Pracovni fézovy diamgrem plutonium-kyslik.
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Srovnéni zékledrich termodynemickych ddejd pro PuO2 8 U0, pfevzatych z nejnovéji¥i
dogtupné literetury /20/, je uvedeno v tebulce 5.

Tebulka S
Entelpie, stendsrdni entropie e volnid energie tvorby pro
B.«xO2 [ UOZ
Oxid - H298 s ¢ G G G Presnost
kJ/mol 2%  ~&%300 ~A&%gp <~abjgo0 801500 + kJ
1;’1.:02 1058,4 82,5 1003,6 968,8 882,2 795,0 21
U02 1085,2 77,9 1032,0 996,9 913,6 827,7 13
Teploty téni e vypefovéni podle /21/ odpovideji 62,80 » 376,81 kJ/mol (bod varu
3227°C) pro PuO, ve srovnéni s 136,07 e 623,83 kJ/mol pro UO,.
Pro vypoZet m&rného tepls Pu0, 1ze pouZit rovnice (2)
c, = ®+0bT- eT™? (J/mol K) ).
Hodnoty koeficientd uvédi tsbulke 6.
Tebulke 6 -
Koeficienty pro vypoZet mérného tepla
oxid ® b . 103 c . 105 Teplotni intervel, K FPramen
PuOyp 71,59 14,24 10,89 298 - 2663 /18/
Pu0, 80,97 €,53 11,72 300 - 1000 /13/
UO2 80,39 6,78 16,58 - 298 -~ 2000 /18/

Hodnots tepelné vodivosti Puo, korigovend ne nulovou porozitu ogpovidsd pri 300°¢
6 W/(m.K) e snifuje se ne.2,5 W/(m.K) pri 1200°C /22/, coi pom&rn¥ dobfe odpovidé teplot-
ni zdvislosti tepelné vodivosti stechiometrického UO,. Vliv odchylek od stechiometrického
slozeni Pu(J2 na jeho tepelnou vodivost nen{ v dostupné literstufe explicitné uveden, sale
je zndmo, Ze 8 rliatem podstechiometrie tepelnd vodivoat kiegd.

Zdvislost tepelnéd rozteZinoati stechiometrického Puo2 na teplot& je podle /13/ linedr-
ni, stredni hodnots pro teplotni intsrvel 25-1000°C je 9,3.10'6/K. V monogrefii /21/ jaou
uveceny pro teploty 4o 1000°C hodnoty 11.4.10'6/K ] 15.2.10'6/K. Tepelné roztaZnost POZ_x
roaste obecnd 8 odchylkou od stechiometrie, jok ukezuje tebulke 7 /13/.

Tebulke 7
Stfedni hodnoty koeficientd tepelné rozteZnosti
Pomér O/Pu 300 - 626°C 700 - 1000°¢C
2,00 9.10~6 /K 9,106/
1,30 15,3.20~6/k 8,03.10-6/k
1,82 12,3.1076/k 13,3.1076/k
1,76 15,6.1076/k 12,8.10°6/k -

Vy&8{ hodnoty pro nizkoteplotni intervel jsou presvd&podobnd gpojeny s v&ts{ tepel-
nou roztefnosti féze Pu303 (dvourdzové sloZeni v této teplotni oblesti),

Z chemickjch vliestnosti PuO, je nejdfile%Xit¥j¥{ jeho chovéni vAZi snorgenickym ky-
geliném, Polobn¥ jeko u Fady del#fch keremickych oxidd je rozpustnost (e obecnd i reskdn{
schopnost) PuO, 81lné zdvisld ne typu vjchozi sloueniny (hydroxid, peroxid, oxslét std.)
@ obzvidst ne teplotd Zfhnén{. Jeatlie prélkovy PuOE pFipraveny nizkoteplotnim rozkledem



nékteré z vyde zminénych sloudenin se pomérné lehce rozpoudti v H2304 . HHCJ. tytéZ vaorky
9 3tévaji nerozpustuymi po krétkodobém fihini o¥i teplotdch ned 1000°C. K jeiich pFevedeni
do roztoku je pek nitno pouiit veFici amdsi kyselin queilné e fluorovodikové. Podobnd opersce
j& z technologického hlediske nejen neprijemnd, ele pii prijesté technologii procesid regene-
rece o piiprevy pslive nepfipustnéd. Teto vlestnost Pu0, vysvétluje jeden ze zdklednich po-
fedevkd ne smdsné pelivo - minimélni nebo 24dné zestoupeni individuélni féze Pu0,. Rozpust-
nost PuO2 v silné HNO3 ge z.e3n& zlepluje, pokud Puo2 Jje sloikou pevného roztoku s er.
-Sméané oxidy s obsehem PuC, do 30-35 % ase choveji vi&i kyselindé dusi¥né podobn¥ jeko Zisty
UO,. Déle se zminime pouze o fek*u, Ze pfi teplotdch kolem 1000°¢C Puo, reletivné silné ree-
guje s kovovym zirkoniem s Zirceloyem zs vzniku Pu203 s Zr02.

4. Viestnosti systénu Ue Pu-0

4.1.  Pézovy disgran

Protote obs oxidy jsou izomorfni (fluoritovd struktura) e iontové polomdry ketiontd
jsou velmi blizké (0,033 nm pro Pt o 0,089 - 0,1 nm pro U4+) tvobi UO2 - PuO2 nepfetrZitou
fedu pevnych roztoki., Jedrofdzovy pevny roztok vzniké pfi dostetedn# dlouhodobém vysokoteplot-
nim Z{héni, pPifem? nutné teplots e prodleve zévisi ne cherskteru vychozich individuélnich prés-
kovych prep;rét&, popF. koprecipitétu, Feremetr miiZky smdsné fluoritové féze se chové podle
Vegsrdove previdls, tj. sleduje linedérni zdvisiost ne obsshu komponent (obrdzck 7) /13/. Fézo-
vi digram pevni-kepelné féze je uveden ne obr. 8. PFi reletivné melych odchylkédch od stechio~
netrie zachovdvé vysokoteplotni diegrem stejny charskter, s eventudlni mslou negetivni ochyl~

kou pFi vysokych koncentrecich Pu0,. Je nutno poznemenst, %e teto zdvisloat pleti pro velmi

Gzkou oblest gstechiometrie, zv1és% ve imyslu zépornych hodnot x v (U,P)0, -
5.490
@ spolusréieny
~ 5.470
< O slinuty
¥ 5.450 A g I I -
=
& 5,430
C]
2 5410 Obrézek 7
§ Zévislost mF{Zkového persmetru ne
E 5.3% sloZen{ pevnych roztokd Puo, - U0,
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fosledny verzi isotermdlniho fdzového (rormdlni teplota) disgrem: ternarniho systému
- Pu <« 0 pro obiesti Z & O/(U+Pu) € 2,00 p¥i normdlni teplotd, kterd tyle publikovéns v

v. 1370 /23/, je uvedens ne obtrdzk: 9., Pré¥kové vzorky smésnych oxidd byly pripreveny gpolu-
JréZenim diurendtu smonného & Pu(OH)4 z nitrétového roztoku, lisovdny e slinovdny pii 165000
v atrmosfére i, -8 S Hy K priprevé podstecnhiometrickicn oxidd, nejzeiimevé;j§ich pro ulely
viroby pelive, bylo pouiito Zihdni pFi teplotdel 1400 eZ 2000°C v etmosféte HZ/HZO; vZOrky
pek byly zekeleny {nebo pome u 8chlezeny) ne teplotu miatnosti. Ziskené visledky se opireji
c atenoveni poméru O/M (M = U + Pu), rtg-snelyzu, metslogrefii e DTA.

Sméané oxidy obsehujici mén& nez 15-20 % Puo, zachovdveji jednofdzové sloZeni aZ do
iplné redkce veSkerého plutonie do tiimocného stevu. Jsou crarekterizovany ploiné centrove-
rou mfiZkov s persmetrer klessjicim linedrné& s ristem poméru Pu/(Us+Pu). PFl vyBZich koncen-
tracich plutonie koexigtuji pri teploté mistrosti dv& podstechiometrické fédze: plodnd cen-
trovand kubickd féze o sloZenf (U.P‘u)]_‘985 Je v rovnovéze s jinou plo¥n& centrovenou féz{
(pokud Pu/(I+Pu) = 0,5), nebo a prostorové centrovsnou kubickou fézi. Obleat prechodu od
ploSné cantrcverné k prostorové centrovené fdzi existuje mezi 45 e 50 & Pu02 (obr. 9 - EdrXko-
vané, Pro intervel 0,5 = Pu/(U+Pu) - 0,97 byle potvrzens jednofdzovd otlest pribliZného slo-
seni M0 58 poréren 0/(U+Pu) = 1,51 o2 - 1,61 (vyasoké obsshy Pu) e O/(U+Pu) - 1,70 0% - 1,74
pro Fa/(U+Pu) = 0,58,

4.2, Kyslikovy potencidl

Zdvislost kyslikovéko potenciilu (psrcidlni tlek kyaliku F, nebo percidlni volnd en-
telpie kyaliku A C smésnych ursneplutoniovich-oxidd) ne stech1o%etr1ckem slozeni (U, Pu)O
nebo obrédcend - zavfelost stechiometrigkého sloZeni ne kyslikovém potencidlu, je podobré JaFo
u Zistého 05, x jednim z rozhoéujicich parsmetrd chovdni pelive v prib&hu pifipravy 8 vyhori-
véni, Dokonce velmi melé odchylky od pfegnd stechiometrického sloZeni obecn& ovlivnuji trens-
portni vlestnogti - koeficierty ssmodifuze ® difuze, rdst zrnie e pod., jskoz i tepelnou vodi~
voat jednofézového smésného pslive. Parcidlni tlek kyaliku je rovnéZ rczhogujicim fektorenm
pro tzv, "chemii paliva", tj. zmény chemického stevu Ht&pnjch produktd e trsns-urend v pribé~
hu vyhorivéni pelive, e tudiZ pro jejich redistribuei, uvolnéni s eventudlné reekci s mate-
ridlem povleku.

M&Feni kyslikového potencidlu v zévisloati ne teplotd e sloZen{ oxidni fdze (koncentra-
ce Pu od 10 do 40 st. %) byle publikovéns nepi. v pracech /24-27/. Obrédzek 10 uvddi zdviglost
o CO ne O/M pro sloZeni U0 89PJO 11 oax? kterd je typickd i pro jiné obaanhy plutonis s vy3s{
teletv, jak potvrzuje nepf. obrézek 17, ¥ nejvEtsi zménd& v hodnoté A.GO dochdzi ve viech
pripedech pfi oxideci (U, Pu)O 1,99 ne (u, Pu)2 01° pfidemZ tento skok je Jgﬁte vireznéjdi, neZ
u cistého Jo,. Stechiometrické slozeni (U, Pu)02 0o lezi v nejgtrméjsi &asti krivky ¢;3 -0/M,

» odpovidé 100 kceal/mol (na obr, 11 je 4 Go poélténa ne 1 mol kygliku, tzn., Ze je polgv1cn1)
Teato hodniots 4 u odpovidd 4 F gmégi CO/&O g poméren 10/1 pri teploté 850°C, coZ prakticky
znamend, Ze sméan9 oxid bude mlt presné stechionetrické sloZeni, pokud je v rovnovdze g uvee
denou plynnou fézi,

Diskutovenéd axperimentdlni vysledky e modelové vjipolty (nap?. /28/) potvrzuji tzv. pre-
vidlo Merkins-McIvers, Ze kyslikovy potencidl am#snjch oxidd urenu a plutonis zdvisi pfedevEim
ne vii&ing VP ("velence plutonie™) s ne bezprostredré ns korcentrsci plutonis. Pro oxid 3lo-
Zeni 91, V 02 x' 1€ Vo defirovédne vztahem Vp, = 4 - 2, Toto previdlo, kterd predpokléds,
AR podstechiometr cké fédzi se vytvori jednoduché defekty typu Pu’ + egocioveného 5 nejbliZ&{
sniontovou vekenci, uylo potvrzeno pro koncentrsce plutonie ned 11-15 mol, % s pro teploty do
1200°¢, Pro niZE{ koncentrsce plutonie modelové predstavy vyZeduli experimentdlni potvrzeni,
které doposud.chybi, Nicmén# shodnost priab&hu zévislogt{ 4.3 - 0/M a jejiech ayatemeticky
posuv se zmdnami koncentrace IO, 8 teploty (obrézek 12), pfi ﬁrakticky identickém chovén{

v oblesti melych odchylek od stechiomatrie. umoznuje extrapolect znédmyeh nhodnot 4602 do in-
tervelu sloZeni 8 obsshem PuO2 pod 10 7.

Pro uraneplutoniové oxidy je nutro poditet 8 relativnd velkymi zmé&nemi stechiometrie
v pribénu skledovdni hotovych slinutych teblet, Pivodnd podstechionmetrické (U’P”)oz-x pslivo
mZe v prab&hu rndkolike mdlo dni prejit do nepfipustné nedstechiometris v dlialedku povrchové

12
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reskce se vzdudnou vlhkosti. jejiZ ryzhly pribdh je podporovdn vyvinsm teple pii rozpadu
prevéiné Pu-238 8 Am-241. Rychlost posuvu stechiometrie zdvisi pochopitelnd ne obssh: plu-
tonie & jeho izotopickém sloZeni. jek ukszuje obrdzek 13 /29/, ale tské ne ckerskteru po-
rozity pelive. ProtoZe zeji&téni nutného minimdélniho obsshu H20(1_2 — ve skladoveci et~
mosféFe je technicky neproveditelné, nevrhuje se skladovet pelivo pri teplotédch nizsich,
reZ je teplots mistnosti, pFi nii ge skleduje ursnové pelivo.

lorm)
2,000 4
*~o—9 . e
Vs - x
1,990 4 /""" i . ] limitni
[ o e—— .
./l
1,9001 4
1970 . . . . . ] nomindlni
4
1,960 Pu- obseh Hustote Vyvin tepls . )
(%) lg/em?’]  [Wikg PueAm)
n
1,950 1 : s 9.61 8 1 QObrézek 13
= 12,1
7 . 2,63 2 Vliv koncertrece Fu
LQCO‘ ¢ » 961 122 - na posuv gtechiometrie
Teplote skledovani: 20°C
0 5 10 15 20 25 4,y

0dlidnost oxidein&-redukéniho chovédni smésného pelive od chovdni Fistého U0, e pro-
Jevuje predevBim pfi vyhoiivéni v resktoru,zvid§t& pfi vysokych hodnotdch vyhoferi. Flvod-
ni féze (U'P“)Oz-x se méni ne velmi sloZity aystsén obashujici jek novE vznikejici fézi )
(U,Pu)02+x g &4steln& inkorporovenymi vzdcnymi zeminemi, kde x roste g Gbytkem atomd 235
o §t¥pitelného plutonis, tek i n&které prvky (nepf., Mo) s varientnim stupudm oxidece. Kom-
binoveny vliv vyd&iho kyslikového potencidlu (U,Pu)02+x (obr. 11) s odli¥ného apektre 3t&p-
nych zplodin obecn& zplsobuje, %e ¢méand pelivo vytvéri vice oxidedni prostfedi, re? diaty
uo, /30,31/. V jedné z poslednich preci /32/ vénovené mdfeni kyslikového potencislu vyho-
felého pelive e axidlni redistribuci kysliku pfi pfechodovych stevech s pri odsteve.l redk-
toru, fe upozorﬂuje ne existujic{ odchylky mezi evperimentdlnimi hodnotsmi e modelovymi vi-
poity. Stenoveni kyslikovich potencidld vyhoFfelého s-&sného pelive o sloZeni odpovidajicim
poZedevkdm LWR 8 obecn& chemie tohoto palivae se v soudsané dob& dcatdveijl do popfedl zdjmu
z hlediske poBkozeni povleku pfi interekci s pelivem /33/.

4.3 Tepelnd_vodivost

Tepelnéd vodivost J[ pevnych roztoki (U,Pu)02+x g molovym obashem 0, 20 % @ hugtotou
blfzkou 95 % teor. byle vypotens dle rovnice (3) Re z4klad& mdfeni koeficientu difuze pro
veden{ tepls D, skuteZné hodnoty vzorku d e mérného teples C /34/.

A D.d.cC (3)

Obrézek 14 reprodukovany z této préce, ukezuje velmi vjrezny vliv stechiometrie ns wlidiny
D e tudfZ i ne tepelnou vodivoat s meximem pro sloZeni (U,Pu), oo PFL nizijeh teplotdch.
Ly

14
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Vliv pomérs O/M ne hodrotu

n

3 rdstem teploty, zv1i3t& po prekroleni 750%C,
se hodroty D pro riizné porméry O/M sbliZuji, jek
plyne z obridzku 15, Podobnou zévislost tepelné
vodivosti ne poméru O/(U+P:) e teplotd (tj. me-
ximum pro stechiometrické sloZeni, ktery se até-
vé méné vyraznym 8 ristem teploty) se uvddi pro
materiél ctejného sloZeni i v monogrefii /22/.
Obecr.d rovniceoJL pro (UO,BPUO,Z)OZ-x e teplotni
rozseh do 1900°°C (W/cm¥) =md tver (4), kde A =

= 2,7 + 350.x, B = 0,026 8 C = 7,25.10713 .

- 3,64.1071%% 22/,

X =(aeBnlico’ (%)

Vzhleden k tomu, Ze kvantitstival ddeje o vyso-
koteplotni tepelné vodivosti systému (Jl.'Pu')O2ix
jeou v dostupné litersture omezenéd, poveZujeme zs
uzitedré uvéat v tabulce B hodnoty velidin pouZi.

tich ve vztehu (3). Hodnoty JL jeme prepoletli ns jednotky SI. Tabelovené hodnoty tepelné vo-
divoati sledsji pro stechiometricky oxid esi do 1000°C obecnou linedrni zévislost fononové vo-
divosti (3); s rostoueil podstechiometrii se rozssh pletnosti vztehu (5) zuZuje (do ssi 600°¢C

pro (7 Fu )01'33}

10t D.103 (cmzlnc)

20 200

A= (4 + D)L

(5)

Obrézek 15

Zméne hodnoty D g9 teplotou pro
(U,Pu)o

2,00-1,98-1,23

- A

[+} $00

1000

1500

2000 2500 T [oC)

Zmény tepelné vodivosti gm&sného oxidu (UO,BPUO,2)02 (vez bliz#fho urdeni stechiometrie)
g teplotou jaou podle experimentdlni préce z roku 1973 uvedeny ne obrdzku 16 /35/, Hodnoty
odedtené z krivky ns tomto obrdzku jsou ve velmi dobré shodd s vysledky Ven Creeynests e Weile
bachers v celém teplotnim rozsshu. K ocendn{i vlivu koncentrece Pu0, ve smdaném pelivu ne jeho
tepelnou vodivoat, miZeme pouZit srovnédni s &istym U0,. 2 literdrnich idejld o tepelné vodivos~
ti er,oo se priklénime k vysledkim velmi pedlivé jeponaké studie /36/, kterd vyluduje pochyb-

negti o presné stechiometrii vzorkd s hustotou 95 3+ 1 % teos

Podle této préce konstenty A ¢ B

pro vypolet ],Uo? oo v teplotnim rozmez{ 688 #% 1668 K jsou (3,29 30,19).10'2 mK/W, respektive
-9

(2,35+o,02),1o'4 m/Wy velidiny tep. lné vodivosti Zistého uo, vypoltené ne jejich zdkled¥ pro

nékteré z teplot tebulky 8 jsou shrnuty v tebulce 9,

15



Obrdzek 16

Zdvislost tepelné vodivosti
(UO,BPuO.Z)OE ns teplot#

Tepelnd vodivost
W/m.K

! }

S| lngLEJJ 11t g1y

¢ 4000 1500 2000 2500 3000

Teplote, K

Tebulkes 8

Tepelnd vodivost (A) pevngch roztokd (U,Pu)o 2x

(D - koeficient difuze pro vedeni tepls, d - hustote roztoku,
C - mérné teplo)

| o, g d = 10,5 g/en’| (U,Pu)0; o9 4 = 10,44 glen’| (U,Pu)0; 4y @ = 10,30g/en’
°%| p.10° c.10° A D.10° c.10? A p.10>  ¢.10° r
cm2/sek cel/gK W/mK cm2/sek cal/gK W/mK cmZ/sek cel/gK W/mK
100 25,0 62,0 6,70 12,6 62,0 3,43 9,2 62,0 2,46
250 | 20,0 68,5 6,03 10,3 €8,5 3,08 7,6 68,5 2,21
500 14,5 73,0 4,65 7,8 73,0 2,49 6,2 73,0 1,83
750 | 10,5 75,2 3,76 6,7 75,2 2,20 5,6 75.2 1,76
1000 7,9 78,2 2,72 6,3 77,5 2,14 5,2 77,5 1,74
1250 7,0 85,0 2,62 5,9 82,5 2,13 4,7 81,0 1,64
1500 6,1 93,7 2,52 5,6 89,0 2,18 4,5 85,5 1,66
1750 5,8 100,0 2,56 5,4 95,0 2,24 4,7 89,7 1,81
2000 5,4 105,0 2,49

(Gdsje pro mérné teplo sutofi pievzeli z preci G.E. Mooers, K.K. Kelly: J. Am. Chem. Soc.
62, (1974) » A.E. Ogerd, J.A. Leary, LADC B620 - Conf. 6,70915-5.

Tebulke 9
Tepelns vodivost U052 00 (hustots 95 ¢ 1 % teor.)

T, 500 750 1000 1250 1500
¢

w/aK 4,65 3,65 3,00 2,55 2,28
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Konfrortece t&chty hodnot 8 ddaji pro (UO,BPuO,z)OQ' (U0.95Puo.j)02 - obrédzek 17 /37/
a pro &isty Pud, /19/ dovoluje konststovat, Ze tepelnd vodivoat stechiometrickych sudsnych
oxidd urenu e plutonie se bude 1i¥it od tepelné vedivosti diztého U, jen velmi nepatrnd e
to jen pfi nii¥ich teplotdch. Podle vysledkl publikovenjch v reportu 738/ byl pozorovén jis-
tY¥ rist stfednich hodrot tepelné vcdivosti u gmdEsnych oxidd a koncentrasef Pu0, 15 mol. %
ve srovnéni g &istym UOE ' (U0 aPg, 2)02, pticemZ tento efekt se zmenfoval s ristem teploty
(intervel 60-1000°C). Predpokladame "viak, Ze tyto Gdeje mohli byt ovlivnény zpisobem piiprevy
vzorkd s nepfearym stanovenim stechioretrie, Do této uvshy neri zehrnut vliv mikrostruktury,
tj. velikosti zrn, cherskteru pozority (oteviend, uzaviend) s tveru porl. Lze ovlem odivod-
néné predpoklédet,Ze .dkonitcsti zmén tepelné vodivosti teblet sm&sndho oxidu se zménami
mikrostruktury budou obdobné zékonitcatem, znfmym pro individualni UO. e jiné kysli&nikové
materidly, pFipravované metodemi préddkové metslurgie. Nepfiklad sutoti préce /39/ nevrhli
pro korekci tepelné vodivosti slinutyeh vzorkd Uo, = (U0 sPuO 2)On 3 hustotemi od 72,3 do
10C % teor. vzteh (6), v némZ ]\p je tepsind vodivost pri dené por021té )\o ~ tepelnd voe-
divogt pFi nulové porozit&, p - procentudlnui pod{l porozity, T je ve .

A, = A, [1-(2s58-0,58.2071) . 3] (6).

Souhrnem lze opakovst, Zempelnsd vodivost uren-plutoniového pslive zédvisi prevdiné ne
vychozi stechiometrii samé&srého oxidu ® jeji hodnotes viznemnd klesd i pFfi melych odchylkédch
pon&ru 0/(U+Pa1) od hodnoty 2,00.

0050
Y
[}
ooes | t‘; O S5ARO, (Ret. )
\ 8 5\P0, (Ret.
s
1\ D 5VRO, (ret. 5)
< oo - §‘ —
5 \ s 3 o
]
n 003 L
-
W
3
Ed
=
£ w030 |_
L]
(13
&
&
sos |
0.020
°
Terlots, °C

QObrézek 17
Tepelnd vodivost U0, @ (Uy g5Pug 5530,
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4.4.  Tepelnd roateZzost

tro vypodet tepelné rozteinosti gmésnych oxidl monogrefie /22/ uvddi ovecny vyrsz (7);
hodroty kongtsant 4 ® B z cohoto vztahu jsou pro rizné otsshy Pul, @ riznd stechiometricks
3lo?eni v tabilce 10.

A= £.1000Q +8.100H 1 )

Tebulke 10
Cfaelné hodroty koeficientd 4 s B z rovnice (7) 722/

SloZend A B

UOE; 80 hm. Pu02 7,7176 10,4012
10,5 418 30 bm. 7 70, 7,9772 5,9723
UOZ 0.8 39 hm. & PBO; 7,7180 6,63313

’ 4 -

302'103 20 hm. 7 Fu0, 7,5353 12,8453
302 13; 12,5 hm. # PuO2 9,0176 2,9807
302 11; 5 . % Pu02 7,4189 7,8943

Jiné literdrni premery uvddi pzo teploty de 100c%¢ velidiny & v rozmezi od 11.10'6/
/v - (U0’75Puo,25)02 do 8.§-10.3.10 /K pro (UO,B-O,E Puo'2-0'4) 01'97_1'99. Sr?vnanl hod-
r.ot tepelné rozteinogti &istych G0, 8 Pul, (prevdépodobné stechiometrického gloZeni) ra
otrdzku 18 /37/ dovoluje predpoklddet, Ze k ocenéni gbsolutnich velidin tepelné rozteZrosti
(1,F3)0, 1ze pouiit relevantnich Gdsjd pro libovolnou z vychozich komponent.

@
173 -
&2 -
&0 -
< : — 8 PO, (Ret. 6)
- " — ® RO, (Ref. D)
= — g %, (Ref. ®)
2 » -
= X [
28 .
% -
% -
2 -
m —
18 L
16 -
1‘ Pt
1. -
10 o
8 -
6 -
; — Obrézek 18
0 1 Tepelnd rozteinoat
0 200 3000 PO, 8 UO,

Teplote °¢

1R
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ctrdond poryrlivd e to fek v piipedé prltomrosti interst

& 2! 3tecniometrie), "8k i e prito b nyalfaovj

yiilira e rneopek velni e.s @ Vv releve: intervelu ugrtechio-

icsiie! rektor v difuconé 2~ prenodu nuoty, xterl

je 2 pelive ty-
iri, £o.edud raze glincovéni, creep, vaonik e ponyn tuilin §-éprnien ply-

N

ifoze oviiviui v prval vedé€ vlestni tvoriiu pevrédno roztok. (U,F1)0,

z individuélnich komporvent. Zifuze kygliiks je ridicis rsktoren pri oxi-
ovéio pelive v procesu redistrituce kyasliks v pevnd fdzi. V prvanim pri-
cne~icx’ difuzni koelicient 70, v drunéw pripedé (v rovnovdinim stev.)

asmodirize - 7, , Jenof hodrsoty lsos velwmi vysoké, Je prekticky nezdvisly

2% atechiometrie. 7 ‘e virszrou funkel hodroty x v (T,E:)Q:‘x ¢ meximen pri
kel ; . . . . . -0 - : .
1/. 7 paile /40/ e 34 vziate- (a), ti. goulinern 7 g termcdynenického fakto-

sen.le “valikovéno potencidls AT, 3e atechioretrii. Velnt ~&ld zdvisloct

.0

& ¥ ‘& pex viiledize~ pro*ichidréno vliivis x ne e termodyremickdno fmktor..

EREES ¢ ,
TR ()
LR ax

wie velid reade Gde d o difuzivité “ren. e pl.tonie v gtechiometric-
1A :J) PE) el

{67 se :efen vlantnl hodroty koeficientd ss-0%if.ze, 8le 1 velidirny

sonsrel méreni rQzrfch sutort ze vé+<Sirou

;idve’felen ‘e‘ick teplotn{ zdvialoat. ir

tiny téch.0 regnod vyplive-
1

(u\

L
4 prove:ie-rce vzorkd, rozdilnich experimertdl:ich tectrnik, odlig:.lch
o

~aielavicn pretitev e v reposledni redé reodedtenin prispévk. povrcnovd difize s difize po
nrericicn zri v opolykryatelicksr msteridls. irotole mnelize téchto faevtori e povouzeni dieid

arteLoven, ‘ec:. ivi~i eutory prekre>.je rdTmec %ito prdce, orezire e zde [er ne Itriiny

prerled Lrgrich eutord. friton tude-e predpoklidist, e gtechlometricxé

1lo.end aruiovenien avatdt odpoviid vzorel uvedendss v citovend prdacis znovs pripon

1ra~e )
.y poméru /(T ra) neto

i ovelmi nepgtr: & ordehyley o eriontovd dtechiozetrie, t).

rencidl, virezné avliv:

il pehyclivost xetiontd.

inutieh tetletdch (

b

Treiger g Tolletn /477 aterovili re polyxry elicki’ch o 0,80 ne )

.. pro teplot.d intervel 1477 <1400 % g 1nterp31501 do ~aus ¢ zévialost a .lluzﬁlch

t.‘-
- . . B P . . .
coeficient. 8 iu ne tepioté (roviice (%) o (), sktiveini entelpie ‘e vyidireis v ;oulech.

U :,.“.10-3 exp (=ra2aes/nm) =" faek ()

S 10,4.1977 exp (-71723/RT) w5 /aek (10).

Lotéchro nodnot 8 Fenikvertitetivrich pozorovari v restroveciw mikreakop. vyplynulo,
; fvaolutri hodrioty skti-
veirich entalpi! (re véek ) uvederd v té1t0 prdci velmi dotie g0ouhles{ s vialedky fundsmer-
tadl:? 3vudie hleocke /47, vV govcsnré puilikovené gtudii /44h aermodifizi U s Pu v gtechio-

‘e v 7. povékid rychle’il, ne? urerovy ketiornt v I

~etrickier #linLtien ¢ sch (7 [P i roed rer.{ - *
etrickic linstie . enlet . deh ( 5,85 U.l)) 5 OOO*\ ,501 vylo poroced mér;rl d ~apektrer
20064 4n0 Kuelitetivnd 0rAotné chovéri oio. ketiontd pro teploty MN=160C"C (rovnice (11) o

1
\1))).

Doow 28401070 exp (2104712/47) 2" /aex (11)
14

345,107 exp (=138164/10) = faek (17,
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Reletivné velmi nizké hodrnoty jex ektiveénich ectelpii, tak i :o vysvétlovali sutod: pravdé-
pocécetnou, 1 kdy: velmi =melou, nedstectiometrii méferych vzorkG.

Tifuzoim vlestrostew pelivovich meteridld ge vénuie zvlAST velkd pozornost v poslednich
letech. V souhrnnych pracich Matzeho lze nejit rozbor viech nevrhovenjch modelll trsnsportu
ketiortd v individudlrich 0, @ Pu0. i v jejiek gmésnich gystémech (nspi. /41,45/). Autor

upozornuje, ‘e vét§ina publikcverych v.sledkd méferi diruznich konatant v (U.F3)C,  Je ze=
25

tiZene chybou, vypifvsiici ze zadny mocergtvi difurgujicieh iontl, i ze zmény mocengtvy ior.td
matrice (nepf. Put’ neto ) neatdvailcich pii melyck zmdndch kyslikcvéro potencidlu etmoafé-
ry, v ni? jsou vzorky Zihdny. Ze gpolehlivé ddsje poveiuje Metzke zdvislosti 2z, znérend pro
(UO SPUO,E)OQ*X' které uvéddime na obrdzki 19. Zde vysokym percidlrim tlekins ky;liku odpovicda
nedstechiometTické glozeni grégného oxidu (U,Pu)oz’07 pii 150c°¢, melyn pek podstectioretrie
(U'Pu)l,gz pri téZe teploté. Vyrezné minimum rychlogti difuze odpovidéd podstechiometricksmu
aloZeni (U'pu)01,98' Jek tedy vyplyvd z kiivek ne obr. 19, miZe ketiontovd difuze pfi korsteri-
nim p,_ bt pomeleidi pfi 1600°C neZ pFi 1500°C.

<

Ponéry 0/ pro 1:500%;

1% 19 2 202

:g -2+ (Uy gPugy) 0oy | | :
| ag -3 . )

- - ]

5k ]

-6 1

-]B: ' i i || i i i ' j
-22-20 %8 6 -1k 12 0 -8 6 -4 -2 0
p

, Obrézek 19

Zévislosgt difuzniho koeficlentu. plutonie Jp, T8 percidinim
tleku kyaliku,

Obsené zdvéry nepovidsj{, Ze rychlogt difize Atyrmoenjeh Ketlontd y‘é » puth je pfi=
bliin# gteind @ tudiZ rezdvis{ ne velixosti lortového polomér=. ifitos 717 difindsje pore~
leji nei uth 1 kdyZ mé men#{ iortovj polomér; otrdce.é pek it g vétEi intovim rolomére~
mé vyB%{ Aifuzr{ kcericient ne3 Pu*'s to demorstr.je zévisla® rychlosti dif.ze ketion‘u
rne koncertreci bodovyjch defektd miiiky vyvolericrn zm€ne~1i poméry /(. +iu).



8% exig-ernce =inime T .. pri O/(Usiu) ~ 1,08 w3 cdvelr prektick’ viznem, vzhleden
SIS
< "o°., e prdavé 1o7) slorenI e velwi Gesto specifikova:io pro redlud uren-plitoniovi pelive.
iw.m tylo proxszdro (fex tude svedeno nile) 1 pro chenickou Jifusi nebo interdi-

ovée~ Cramera, e pri glircvinil v atmocfidre g percidlnim tleken kysliko, od

ponér  f(U.12) = 1,05, doide ¥ zponeleni homoreniczsce mechanické sméai U0 o
f.. . lento prot - ~ile iit vyrefer naiteveniv takoveé nodnoty p. . pri kterd se olexdvad
¢

rycrle’d] 3if.ce, rejp. interdifuce,

Ciruzni nomopenizaci v opriténs sindni tetlet priprevenicn z prédkovieh O 8 G, gt

oz preperdty ~ély ndsleduijfeci crarskteristiky: mérny povreh: U0 3,0

: -1, s, reip. 3,0 °/g; velixcst 3dstic: U0, - 2,3 pm, 10 - - 3,2 umg teploty
glirovén. lefely v intervelu 1200=1602°C. Jliruté taevtlety tyly vidy zindny v etmoaféfe g per-

-

cidlni= tleken ky3dlixu czaejidtuiicim nodroty 3Jtechiometrie O/(U+iu) = 2,00. Ze zejinevé lze
povelovet z7isténi, Ze v pripeds velmi sktivniho pridSkového o, (vysok; m&rny povrch) btyle
pozorovdre predrestni esizilece U v tul. 82 do Uplrého vytvoreni pevrédho roztoku. Fokud

~£r.é povrehy orou kowporert tyly dteinéd, toto syymetrické crovidri se revyakytovalo. Teplotni

i7loat interdifize ketiortd odpovidels votehu (13)

~ ~-11

= 2,001

exp (-2,2:.10°/57)/ n"/sek  (13),

z+er’ reletiyné doite goshlesi 3 vialedky price /i7/¢ z ni uvddime v tatulce 11 prim#rné di-
£:ov 1 koeficienty atenovens rg z3kledé koncentrsirnich profild.

ulke 11
Foeficienty interiituze . (U,r=)0.

- % O/ +F3) E(mg/sek) u at.
1600 1,55 1.3.10712 15
1577 1,78 31,1071 1
147 1,7 5,0.10710 15
170 1,77 4.3.107 1
1500 1, A 4,2.07L0 205

Z tevulky ‘e zretelni wirszry vliiv kyuslikovéno potencidls, ktery ae projevuje mini-
e~ difuznich rychlosti pri u/(7-iu) ~ 1,98,

T oprovozovaend~ jimderrdm pelivu oxidového typu, kterd ge vyzueluje melos tepelros vo-
divoaty, vanike:{ velud teplotni gredienty mezi centrem 8 povrcher teblet. Teplotni gradient
Je potenciilri ailo. pro pohyt eronl homogenni viceko~ponrertni fdze (U,Pu)02+x. ktery maZe
~ir .8 dfaledek i Jegregeci, pokod jedns z komporert predroatrd difsnduje k Horké (nebo atu-
dera) fdati, Tifuznd tok pod vlivem teplotniho gradient. je vidy dnérny o (rebo e y-
treviportnimi teplu., Exigtuie feds preci vérovenjch studlu terrodifuze kyaliku s ketin-
(”.Eu)iz v ocdrensm & neozérendm pelivu /32,41, 4B~54 8 [iné/. Podotné jako v piipsiecn
3ssodit.ze ge modelové preiatevy e kventitetivni hodroty difuznich koeficientd 8 y prozetinm
zceles resgjiedrotily, zvld8té pro terrodifuzl kovd v podatechiometrickjch oxideeh.

vernodifize kyalik. v 0 % ® ?UO;-X je velmi virmznd, V podstechiometrické~ pelivu
«y3lik =ifrsje amérem k nii&i~ Teplotdn (ti. k povleku), v nedstechiometrickjch oxidech je

am€r opeiny (4tFed tebvlet), coi mluvi o zdpor:é nodnot& 4 isk pro pohyb kyslikovych vekenci,

tak i interaticidlnich lonif., Hoérote 4 pri meljeh odchylkdch od stechiomectrie se rovnd pri-
rlirr& «10° kJ/mol ® g rister x (0,06<0,16) ge bliZ{ Kk nule; tek vyjmdtYuje zdvislost ne mo-
ceratvi urens 8 plutonis. :isri e Ichunecner /47/ zjiatili, Ze vliv podils plutonis ne veli-
k09t 4 ‘e velni mel’. Redistritude kyaliku v paliv. pri ouzsfovani je dlleZitjm rsktorer zrén
chevickéno gtevu pelive e proto mual byt Lrdne v Uvehu pri ocenéri jeho celkového chovéni.,
tedsvno ILsagmenn /%5/ nevrhl vipofetr{ moclel, ktery predikuje radidlni zmény poméru 0/(Us+lu)
pri stectondrnicn 8 prec-odovich stavech red- & podsteciioretrického pelive v zivialosti ne

~1
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pri~érrd~ vyhovenl, radidlnin teplotnic gredient. e ceze. Model Jrlinzl (oxyge: redistrivu-

i Evig o

30 gloidl:?

'

progreT: pro vipodet chovéni palive v provosnich poi-

(l

~Ivaden.
Ve 3~€37én pelivi, jenal sloleni ‘e typicxé pro rycanlé reek:orv e ze podTinek provaz.

s9t9t0 palive, ylo porarovdro srdité zvidenty korce:crace plutorie v censrélry horksd 2dati

95.%@37é 3 ~irsreci pord 8 vytvirernis ce"ral ’ dutiny. Ctecrd proced ter-dlni redistrituce

pli-oris e vel~i xo-plexni a Z:ie’

pro‘eviie aZ po dlohodoié~ Lrmrovani
3,)

(vice »e? 17 nadin) e velwi wyyzoxlcehn teplatéc: v centr. tetlet ( _3C0

rozasns eventiaun? termilny deno-oseniczece 3-é3néno pelive lerkovedrier resxtorl f3cu E;tné

ielsl experine:<3dl:I price. ro redistrituici Lrer. e zv1d3rd plutovie cerni vylo:

-Z.) -

® kondencece, 3y Je opét projevije 3ilnd civislost ne pomdri /(T T
n8 ~ocernitvy pl;r=:ie. ‘roc pelivo ryctlich reaktord uvidé:l eutori prdce /i5/ [eko optimdlni

~.3 vyperovi

noinotsy S/ EN)Y ~ 1, y PRI T je vyperovéni xcroruentii.

T Virore 3 mézndino srTe: - plsoconiovéno peliva

e Emmes rEmm T - S B A m - s BaEEET ... ML A Edm T ea T B re® B4 @ ET G- @ B -, o

1. 2ty
‘roce3 v roty gméomsdho axidovéno palive se v z3zmdé nelid§i od pr- - ._roty 30;- Coe
<ypy peliv se vvra.; post _py prasxove 'afal reie, vl i i~ oo wvzni tevlet, kterd

ge psk plni & :Zpravy vichozich prdsko-

vich meteridld: atchecerny prdskovy U, Je pravldla pripre. | . Lvarzi 3?6, pradxovy :ul
< k4

Jao. zigxdvény z ocpovideiicich :;:*z:ozjch rczio¥i.

rneso prask..: [

3 zéxledricn po-aﬂavc1c” ne pray3slovou tech: viroty pslive, apecifickich pro
prito~rost plutoriové kcmporerty, ‘ame se i 7. ili v predchozich kepitoldch. Lze e anr-

205% 3¢ 3 Kkritériis

1) VeSkeri oxid plitorig ~usi - ¢ 4pl: : xoncertroverd kyseliné d.gidré, cof
zrpmend omezit ne ~nimun pod{l irdividudlni fdze ul. v pelivi.

2) Vichozi prddkové mefer aly, otsenujici plutonium, ~ugl ¥t v maximdlni —wolré wire tez-
pro!ne.

3) Je nr*on taeeit polet, ziedrodudit e eutowaetizovet techrologické operace, pri xterich
ge me-ipsl je 3 prdskovimi neterialy.

Teto kritéries vyply:nule ze zku3ewnosfi, ziskenych predevdi~ v 3Belgii, ISR, Prancii e
Jepongku v pr&udhy poloprimyslové viroby e prepracovini smZ3réno palive LWR. Proto atsndsrd-
ni plvodri technclogie, které preard sledovely osvéderd postupy virovy “0. (e v zdaeid {
techriologickd zerizeri, jen 3 .migténin v rukevicovich toxech) tyly ~od1r1koxa'v isk 3 ohle~
dem ns poZedsvky preprecoviri (rocpsgtnogt plutoris), tek i ne poZedevky zvydens redislni
ochrany peraor.slu.

Prmyalové pouziveré vsrienty tectnologie prfipravy praXkového Joh jsou dosterednd znd-

,

i
més jaou detsilrnd popudry nep¥. v ne 87 priei /57/. ®ripravs drahe kompornerty vicho-

3l guroviry smfsrého pelive - Iul - zefirnd srdieri nékteré z nerozpustrich glouderir plu-
torie (oxeleti, peroxid. nebo hydroxid:u) z
podilu urenu e §téprich zplodin (proces PinEX), UrdZeni se provddi ze podmirek, které ze-
j18fu3i{ jedrek dplnost reekce, jedrak v.nik doufe filtrovatelnjch krystelli. Podotné jeko v
pripedé U2,, ge morfologické crerskteriatiky vychozi srazeniny promiteji do vlestnosti prds-

:ebo ritrdtového roztoku po odstrendni hlavrniho

ku PuOQ. ktery Je produktex rnéaled=jic{ termické dissociace. Aktivite prédfkcvéhno Puoz, e

velikost s porozite &édstic e m¥rn;/ povreh, zévial pocnopitelnd i ns teplot® e dob& kaleinece.
Maxim-q Lodnoty mérného povrchu prédfkového Pun., odpovidd teplot& Zihér{ Pu(0204)£.J H,0 koler
460°C /13/. Ve frencouzskén zdvocE ne pfeprecovér{ ozdfe.ého peliva v Ls Hegue -a pOuZIVé

sréfeni oxalétu plutonis, kier; po promyti e aufeni ge kelcinu‘e pii teplotd 450°¢,

Blokové achére trediiniho zplaobu pfiprevy tetlet smdsnéno pelive je zrszornéno n
obrézk. Z21. Uvedery techrologicky proces byl pou7ivér v poloproveznim zédvodZ Balgoricléesirs
v Mols /s8/,

e
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Obrdzex 20

Blokové schéme klaeické vyroby smégného pelive
(Belgonucléoire‘) .
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Obrézek 21 ukezuje podrobnéji priprevu vychozi smdsi préadkovyeh U02+Pu0n (jsou také
vvznacere miste odt&rd vzorkd ne kontrolu kvality).

Odpad slinutych e B
tevlet r
Sudy Koritejnery

Drecent

r Prneutrengpor

Prosévdni (A}

Cyklon Keleinace

Homogenizace, (E> Prosévéni
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Zdsobnik
o Zdsobnik
late]

ne prédek
Dézovéni Dozovéni
Vézendi Vézeni
M‘ U
() )Miseni 2omp.
/ . . ‘
rrosévéni

Zésobnik 1ieu

Odpad z lisovéni : i

Obrédzek 21 ‘ ‘

Referendn{ technologie pFf{iprévy smisi
préskovych UO2 8 Pul,.
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touzivd 1e volné tekouci préddkovy Uo,, umoZnujici priddni eZ 30 hm. % netekoucich pris-
ki, eniZ Ly g2 ovlivnilo plnéni lisovecich metric. Tek je moZno vypuatit grenulsci. Pridek
ful ge uprevije kelcineci na poZsdoverou velikost mé&rného povrchu s psk prochdzi 30C /o si~
tem, pfestoXe apecifikace @ kritéris pFijetelnosti vyZeduji, eby 100 % pré¥kovych Zdstic m¥lo
rozaéry mendi 100/um! Préfkové odpedy z lisovéni s slinovéni teblet se priddveji k zdkledni
amdgi v =uciastvich dc 10, resp. 5 %. Velmi dileZité operace miseni (homogenizece) se provddi
v cylindrickér rotadnim zefizeni, jehoZ precovni otjem se pos-upné zvétduje z 1 ne 50 1. Po
skondeni homogenizece e sitovéni se pfed lisovdnim ke smési pfiddvé 0,3 hm. % stesrdtu In.
¥ lisovdri se pou3ivd tleku 3 t/cmS. 8tyFhodinové slinovani pfi teplotd cce 1700°C (s phed-
9linovdninm pri 20¢°¢C se uskute*nuje ve zvlhZené stmosféie Ar nebo dusiku s 5 obj. % H2. Kon~
cern‘rece HEO nestavuje Zddeny percidlni tlek kysliku. Diky stenderdnim vlgstnostem vyehozich
préddkovych meteridld, dodrZeni stanovenych limitd technologlckych fsktori s upletnéni systému
kortroly kvslity,zsruduje proces sutomsticky dossieni specifikovenych peremetrd vyslednich teb-
let. Zdvod Beigonuclésire v Desselu byl uveden do komer&niho provozu v r. 1973 po 10letém vi-
voii e 2letén poloproveczu. Jeho kepecite miZe dosdhnout 35 t (U +Pu)/rok. Prekticky identicky
technologicky proces je vyuZivén v gesterském zdvod® CEA v Cedereche ve Prencii, ktery precuje
od roki 1970 e md stejnou vyrobni kepacitu. Sm¥sné palivo vyrobené v otou zdvodech bylo pouZi-
to jeko 43t vsizek pro nédsledujici termdlni energetické e experimentdlni resktory: BR-3 s Ve-
ru3 (Eelgie), CiA-Chooz, EOLE (Frencie), Gerglisno (Itélie), Dodewssrd (Holendsko), Oskershem
(3védako) e NPD (Kensde). CelkovE tvlo k roku 1985 zprascovédno kolem 8000 kg (U+Pu) @ vyrobeno
pres 630C proatkd sm¥sného peliva pro PWR e BWR /53/. Pres vyborné provozni vysledky se visk
skdzslo, e jek Serstvé pelivo, tek i pelivo ozéFené do 34 GWd/t (mex. linesdrni zetiZeni 340 W/
c~) je revyhovujici vzhledem k velkému podilu plutoqia,.které se nerozpoudti v kyseliné dusid-
ns (~4 % celkového mnoZstvi /59/. Tento fekt e vlestni technologické zkufenosti ve.! - k modi-
fikeci procesu e zdokoneleni sutometizece jedrotlivyck opersci do stevu "hends-off". Nové eu-
tomstickd zefizeni umoZnile rovn#z urychlit proces vyroby s tek sniZit profesiondlni ddvky.

Hlevr.i zmérne semotné technologie (zkuXebn¥ od r. 1983, plny provoz od r. 1985), spolivéd
v zavederi operece priprevy zdkledni sméai Uo, + 30 % Pu0, spolednym mletim vychozich présko-
vych UG, 8 Pul,, - odpedrich sm&snych meteridld ze stupnd lisovéni s slinovéni. Teto zdkledni
gmég se pfi nésledujici opereci miseni Fedi préEkovym Uo, do potfebné koncentrace oxidu plu-
tonie. [elSi postup (obrédzek 20) zdstdvd beze zmény, pouze se vypoudti operece prosgévéni.
Proces pojmeroveny MIMAS zsjisfuje pFi prepracovédni pelive prekticky iuplny pi‘evod plutonie
do nitrdtového roztoku e zvySenou homogenitu distribuce plutonie v pslivovych tebletdch. Ve
frencouzakém zévod¥ v Cedersche pokreduji souesn¥ i préce ne zdckoneleni pFimého postupu
vyroby bez priprevy zékladn{ smési, ktery se opird o zkubBencsti ziskené pFi vyrobd pelive pro
rycklé resktory.

V r. 1985 Belgonuclégire » francouzeké COGEMA uzsviely smlouvu ne rozEireni kocperace
v oblesti plutoniového pslivs pro terméln{ resktory, zshrnujici obsdhly progrsm vyzkumu e vy=
voje 8 rilem zlep8it jek kvelitu pelive, tek i provozni zefizeni /60/. Byla vytvofens nové
firms COMMOX, které bude komercislizovet smdsné pelivo. Ve stejném roce EAF ozndmile avé roze
hodnuti recyklovet plutonium ve svych 900 MW resktorech. ProtoZe podls soulesnych odhedl exis-
tujiel vyrobni kapocity nebudou po r., 1995 schopny pokryt poptévku, zeine teto firme provozo-
vet v letecht 12993-.1994 zdvod MELOX (100-12C t (U+Pu)/rok) v lokelitd Msrcoule. Jeho vystesvbe
zelsle v leto¥nim roce.

Zdpsdond&meckd spolelnrzet ALKEM rovn¥Z zaddtkem sedmdesétych let zehdjils vyrobu vétEiho
mnoZatvi smésného palive, pFilemi byl edsptovén osvdd¥eny postup pfiprevy teblet UO, - RBU.
Bylo vyroteno vice nef 8000 pelivovych proutki, hlavn¥ pro resktory Gundremmingen (BWR) @
Obrigheim (PWE). Toto pelivo dosdhlo Gapdénd meximéln{ho lokdlniho vyhoFer{ 20 000, respekt.
41 000 ¥wd/t (U+Pu) /61/. Ukézelo so viek, Ze pelivo nespliiuje novy pofedevek rozpustnosti
plutonie 8 tc vedla ALKEM k rozprecovéni dvou novych technologickjch process e jejich zeve-
deni od r. 1981. Prvni z nich, OCOM (pro zprecovéni vjchoziho Pu, z Le Hegue), vznikl opti.
mizec{ klesické technologis.” Schéma celého procesu je steiné jeko v pF{padd poetupu MIMAS o
pouZivéd ge rovndZ koncepce zéklesdni emdsi, Hlevni pod{l uo, (z procesu AUC) se k nesteveni
fddouci koncentrsce Pu pFi!ddvéd v druhé opersci po ukonZeni spoleXného mlet{ zékledn{ amési.
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/¢0/. Jeno byt i genématiek’ popis ‘e v dostupns literstuie o edinély.
h opersci 5 pouiitir stinZn{ e dilkového ovldddn{ tez tlidinc popis.. .ek

el JTe]
OTN1KY: B ruv

It ndstin gnérd vivoje rototizace operaci predsdvin{

7]

i

adevirdny vIiorkS e tr

déni tatlet. Zdvod gpoled:oeti v Here: m3d Kepmcirtu 1-
0

1
rok 8 pldrovenf= rdrister do 40 t/rok k roku 1930. Hukevicové boxy, ve rterich je . i

plitoriovd techrologsie, ge necuéze’l v ocelovém ochrenrd~ Kryts roviné? podtlekovendn vidi
etmo3féfe virotnl hely (podtlekovd)., liezi b0oxy ® kryten, &krytem & 18los e Konedné i =ezi hg-

lou 8 vrnéiST etmoafdros 30 poulity ebsolutni filtry, prider. tlek poatupnd klesd g v bo-

iz§7.

xech je nej

ireg veSkeré vezpelrost:l opestrerni zehrruji popsensd postipy inherentni riziko, vypli-

veiicl =z prekticky nevyhrutelndho usezeni Zdutic Ful. ne 9tdndck rukavicovich boxi e zeii-
i

zexIi. I tohoto hledidke jgou yihodndjisy teckrologie, s kterych je vylouderns ~enipuiece i

individudlrin prddkovy~ ru0., miseni i xmleti e které vychdzeil ze apclednédho roztoku otye-

icino plitonist e uran. Friklsden dapd8né techrologie spoluardeni je proces AUFuC
P P g P

Crenyl-tlutonyl-Cerborete) - vyvinuty gpoledrogti ALXEL ne zdkladé procegu .UC.

fo .vederni prepracovetelského zdvodu ve Weckeradorfu =4 tento pracesg zaiistit perspextivil

é¢louhodotos recykleci plutonie v resktorech I zde je vyuZivédrapredrnost priprevy zdkled-
o

ni gudai 3 vyiokou korcentreci plutonis, tj. omezeni otjend, zpracovaverjeh v plutoriovd vdt-

Tr -

vi. V pripedé [UiuC zdiledri s-8g otssnuje do 40 ' Pui. Proces zaling gmisenin potrebniych

mmofstvi nitrdtovien roztokd Y(VI) s Fu(IV) v nddoilé g bezpedrou geometrii. Vygled:a xonucen-
rrece (7+fu) dosehuie cce 200 g/1.

“

'iddnim kornce:trovenéd Iwu3 oxiduje &tyrmoenéd plutonium

ne Sestimocny plutoryl, kter  se apols 9 urenylovymi ionty ard3i jeko 9t8und fize te'ra-

prmonium-trikerioneto~-iioxoirenet-plutonetu (TE4)1(T.F;)Q (CSJ)\. e drdleni 3e pouiiva

3
plynného KFJ e CO., podoiué jsko pri AUC. Po uKonderi srd¥e:{ dsré Serie ise hritozrant ATiul
‘
bezprovlénové filtrije, promyvd e pek 9e jed.ostupnovd kelei:uje i red-kuje na (U,Fu)O;
ve gmési H0+HE pri teploté kolem 750%¢ (nepf. /61, 6i, 64-6€/). Visled:’ pridek aw8arsho

oxidu md zdkledri vleatnodti (tver &dstic, porozita, mérny povret, otges ¥, std.) velni
podetré vlegtroater I z procegu AUC. Velni ddleZiti~ feksem je, Ze jek pradkovy 4 1uC,
p

tak 1 (U,1u)0, jsou volud tekouc{ e mohou bt trengportovdny preum

eticky. Fritom jsou dogte-~
. Cherskteriatiky typického smé&grého oxidv z ATUIuC uvddi tebulke 12 po.le /62/.

telr.é vezpredn

Tebulke 1~

Zékledr.i vlestnoati prdskovsho (U.iu)O/

Z procesu AlFuC

Mérny povreh (BET) 5 -7 ma/g
Stachiometrie O/(7J+Pu) 2,07 - 2,12
Syprd hustote ? g/cm?
Setfepnd hustots 3 g/cmJ
Tekutogt dobrs

Huatots tablet po stendesrdnim )
i1igovéni 8 glinovéni 10,25 - 10,55 g/CmJ
Rozpusatnost v 1m03 99,5 %
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Obrdzek

de~onatruje predrost spoiusrdzeni oxidi oproti piiprevé z oxalitu z hledis-

ke vigkytu jenné frekce S/Um, kterd by pil hypotetické havdrii mohle proniknout do lidského
orgenigmu pfes plice /61/. Pré¥kovy (U.Pu)02 z procesu AUFuC se déle zprecovdvd obdotn&, je-

ko meteridl z postupu OCOM s pri..lddnutim k optimslizeci vztehu mezi hustotou teblet po 1li-

sovari 8 elirovéni.

604
PO, z oxslitu
504 W (U.Pu)o2 z procesu AUPuC
w20
N 8
~ 404 3
] 2 10
a, m
3 30 S
21 M
2 10 20 30 40 5 60 70
20+
Rozmér GAstie ok
101
10 20 30 40 S0 60 70
Rozmér ééstic/um
Obrézek 22
RozloZeni velikcsti ddstic PuOZ o (U,Pu)O2
Tabulke 13 shrnuje k proginei roku 1986 zku¥enosti XKWU/ALKEM se amEanym U.Pu pe-
liven zdokonalenymi postupy.
Tebulke 13
Provezni zkuZenosti NSR de gmésnym pelivem
Rok vaédzky kezet Poéat kezet PoZet Maximdini
Elektrérns ge amdanym ge gréanym livovich lokéind
(typ) oxidem peliver pe y .| vyhoteni
(211-M0X) proutkd MWd /kg(U+Pu)
MZFR, Kerlsruhe (PWR) 1972 8 - 296 14
KWO, Obrigheim (FWR) po 372 33 5940 41 .
13 2282 (OCOM) 44
58 (AUPUC) 44
~?§§ﬁ'ﬁecka1westhe‘ po 1982 20 4100 (OCOM) 46
KKU, Unterweser (PWR) po 1984 12 1883 (OCOM) 33
949 (AUPuC) 33
BZN-2, Beznesu-2 (FWR) po 1984 16 2864 (OCOM) 31
KKG/BAG, Grefenrheinfeld
( PWR) po 1985 16 3264 (OCOM) 27
' 512 (AUPC) 27

?
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Jepon9ké orzenizece rlutoniur Fuel Jevelopue:t Fecility & Ilutcniur suel Febricetion
Fecilisy (iFFF) 3e 0od roku 1566, resp. 1572 podilely na vivoii techiologie viroty amésného
ralive pro rvchly reektor & pokrolilé termalni reektory ATR - prototyp Fuger. Recyklece plu-
tornim v kowerlrich LAR je v soudesnd dcté povelovdne v Jepornsku za velwi peratektivni @ Opi-
réd ge o zkuferosti, ziskané pri virot® vice neZ 58 t pelive pro Figer. (korec r. 1984 /67/).
Jeaporako disporuje origindlnin postuper primé konverze gm€ai nitrdtovich roztold trenu &plu-

torie ve gwésgr’ oxid g livovolrov korcentreci Fu pomoci mikrcovlrovdho ohrevu. Schéma polo-

provo

/58 ,6%/.

o zerizeni pro tento proces o kapecité Z kg (U,Pu)oz/den reprodukije otrdzek 23

1) Jdgobiik gmfgrdho roztoku 8) skruzer

) Zdgoeriiv 8 preanim otjemem ) Flynové vipust

1) frepadovs nédrika 10) Td:cte ﬁro O .,

4) Jedrotky mikrovlnového ontevu 11) TZdcta pro EIOE ze gkrubru
5) Denitreéri gpsreturs 12) O3ki1aboveci zarizeni

£) Denitredni nddobs 13) relciracné-redukdri pec

7) Kordenzdtor 14) Kulovy =l¥n

Obrdzex .3

Sehére konverzni linky (2 kg MOX/der) ne zdklede
mikrovl-ového ohrevy roztoki U s Fu,

Pripravera gv&s roztokd I‘u(iiog)4 8 702(2103)2 3e zavadl z tenku o presni~m otjemu do
deritrelni jedrotky, kde ge ohfivd pomoci mikrovlnového zdroje. Zde dochézi pfi teplotdch
as 40¢°C & vyparovani HECE 8 terrdlnimu rozklsdu smégi nitrdtd ne PuOE-UOB. Vlegtnosti pro=-
cuktu deritrece zdvisl hlevné re vykornu rikrovlirovéno zdroje. Sméy PuOE-UO3 se lel:ze ge-
fkravuje z denitrsdr{ nddoby & postupuje ne Zhodinovor kelcineci ne vzduch. pFi ~ 800°Cj
kelcineci ge odatrerLji zbytkové oxidy dusiku e U02 pPectidzi ns U3Cd' Poérinky kelcinace
8 rdaleduiici redukee (4 hodiry pfi cca 700°C v .95 % H) meji jekc u viech podobnych
procea( zésadri vliv ne vlsatnosti vysledrého sméanéno oxidu, PriSkovy am&anj oxid ziskeny
timto pcdtuper ‘e plné rozpustny v HIO,, md 3tebilni kvelitu, je dctfe alinovstelny, Vi«
hodov je 1 melé mnoZatvi technologickych odpedli, V lokelitd preprsccvatelského zdvodu v To~
kei je Aokor&ovéne rovd provoznl linke Ilutonium Fuel Production Fecility, obaehujici 2 ge=
mogtetné vEtve pro rychlé pelivo s pelivo ATR g poldte&ri kepecitcu 5, reap., 40 t (U,Pu)oe/
/rok, Ot& vEtve jsou pre:icky plné .utcmetizovény e dédlkcvé ovlddény, takie jsou pcveZovény
8 detongtreini prototyp budouciho prlmyslového zdvodu.

V U5k firrne Kerr-ilcGee rozprecoveles e spoleérnost Gereresl Electric zdokcnelile proces
COYRECAL, zehrrujic{ spolugrdfery urenu s plutornie Epsvkem, ktery poskytuje rovnéz plné
rozpustny smésry oxid /70-T2/. Své%er{ se provddi pfi vysokych hodnotéeh pH, co? zejiftuje
dobrou filtrovetelrodt sreZeniny e vyluduje gelektivni gsrdieri jedné z komponert, 3méa pcly-
urerdtu smorného e Pu(OH)4 ge dvoustupiiovd kelcinuje (mex. teplots 700°C) e ndsledn# redu-
kuje pfi 700-800°C ve fluidrim lo%i, Exigtujief zerizeni mé kepecitu 0,5 kg préékoveho
(u,pu)oz/hod.
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T.s. Zontrole kvelity

Fvelits gvearéno uran-plutorniovérc pelive, ti. stupe” shody cherekteristik prcduktu
8 preder specifikoveny=i pciadavky, ie zaji&fovére podctné jeko v piipedé béiného pelive po-
~gcl komplexrni kortrcly vieck technologickych opersci, meziproduktd a kcrnednéhc produktu -
pelivovich prostk(, resp. kezet. Syatén kentroly kvelity vychézi z konkrétni ‘echrolorie
» josererdno stuprd e iho zvlédnuti. Tento gystér stenovuje pripustrnd odekylky oé namindl-
rich perswetr® jedrotlivieh technologickich operecl, meziproduktd i produktd, jekol i typ
s frexverce kortrolnich —éferi. Rocgsk kcrtrolrich opersci 3e logicky redukuje smére~ cd pred-
provozri etapy viyroby k ritéhové e rutinni vyrot&. rocrotnéji jsme tento proces popseli v re-
{ préci /57/, kde 1lze rovnéZ nejit pcpis fedy kortrolnich wetad, které jsou shoéné pro obs
typy peliv « Y0 8 (U,P:)OE. ¥rcto se zde ormezime jer re uwelmi strufny obecry viklad e metody
specifické pro kcntrolu kvelity sm3anéhopelive.

Typicki 9ystém kcntroly kvelity, porZiverny Belgoruclésire /58/ zshrruje:

in-lire: 1007°-ni nedestruktivnd kentrole (nepf. vizidiri kentrcle priméru tsblet,
délky sloupce tablet, hotovych prcutkd)

or.-line: atetigtickd redeatruktivni kortrole (nepf. rczmér tetlet, obsebr vlhkcsti,
slozeri reskérich plynd)

off-lire: atetigtickd destruktivu{ kcrtrols (chemické sxnalizy obseht Py e nelistct,
gteroveri powéru O/(J+Pu), keramcgrefie, metslogrefie).

Mexindlni rozmér &dstic Ful, je obseien v certifikétu vyrotce, kromé toho velkery prida
kovi PuC, je sitovdn pred cpersci niseri s U0, Findlni kontrole se provddi stetisticky ne
2ékled® kergrcgrefie 8 o -gutorsdiogrefie glinutych tedblet. V pripsdech :ekjchkcli odekhylek
tecrrologickich persmetrd od normy, 2e pcufivd stetistické rebo 100%-ni neutrororsdiogrefie
hotovier proutkd.
a3, Hovi?élnf okast ru, defirnover) j?ko Eucelk'/?,} %Scelk.: Pugtép_/U'+ P%celk. nebo.

/::ekv./‘ Pucelk. etd., dJe nestevuje presrym véienim vypcCterych mnoZatvi obou surovin
pred migernim ne zdkladé znamého izotopického sloieni plutorie e poméri Pu/PuO2 8 U/UO2.
rokud 9e ke samFgi pifidévs cdped z ligsovsri erebo slinovari tetlet, bere ge do dvehy izotopické
aloeni & pcmér 2,?:/(3.?1)02. e tyto vypedty existuji vipoletni progremy, revrd? jsou progre-
scvetelnd dozovec{ zsPizeni véh, Krom# toho ge provédi stetistick; odLér vzork® sm¥sl prédkd
po migeni (cece S g) pro coulonetrickd ateroveni obashu Pu., JeatliZe nelezerd relstivni odehyl-
k8 mezi vypodtenou s apecitikovenou kencertreci Fu prevyduje 0,5 7,pFiddvé ae ke gmdai odpo-
videjici mroZatvi PuC., nebo U0, e operace rniseni ge opskuje. V pcutupect gpolusréZeri je nomi-
né1ri obsar plutonise zeji3fcvédr preanjm dézovénim roztokt e pFesnd atsnoverou koncertrsci Fu
e . Stetigticky ge kentroluje kcncertrece fu ve anésrém roztoku.

Homogerite rozloZeri plutonie je v podgtet& dené ovéferou efektivitou mis{ciho zefizeni, ¢
proto se homogenite piiprevené sridsi ovéiuje opét pcuze gtetiaticky, ateinou metodou jeko v
priped& kontroly obashu plutoris. Zédkladri chereskterigtike pelivovych tetlet (239Puekv Jen)
je opét ze:istovére nepretrZitym monitorovénim vBech technologickych perametrd e fakto;&,
ovlivru, fefeh repredukovetelnost této velidiny (izotopické sloiern:, noninélni obsen k., velie
kcat Zfdstic ruC,, mekrotemogernits 8 hugtots teblet). Presto ge teto cherpkteristike je&té& kon-
troluje pcmoci sktivniho ¥egcenringu viech firdlnich pelivovich proutkl. Zdrojem zéfeni je
vod “°°Cf nevo vlestn? JFezdfer:, Gamr@~acerningovy test pcddvad nutnov informeci ne zdkledé&
integrece ideji o izotopickém slofeni ,vychozich meteridld, mikrc- & mekronbmogenité uvnits
tatlet, hustote 1Grérs tetlet, mezerdch mezi tobletsni @ o geometrickych vedach tsblet.
tod{ted zdroven w.m:ramenavé! celkové mnoFstvi ¥t&piteluého plutonis pritomného v kaZdém peli-
vovém proutki, &imé - prc danou Serfi vjﬁhozi préfkové amési bilercuje materidl, k*ery prcSel
celytm tecnnologickym procesgem. )

Alfs-kenterinece ne pevrchu proutkl ami dosdhnout pro cely pevreh meximdlnd drovn# 10 000
rozpadu/min, PFi eventudlnim pFekroleni této hodroty se provddi dekontemirsce scetonsy @ jemno-
Zronnym (I/um) préfken AIEOJ. Ostetri testy e specifikace se pro amésné pslivo prekticky nelis{
od prijetych pro komerdr vyrsvéné pelivo LWR /57/.
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Te3. Zxlscovini e Terip-lece ge smésny~ reliven

PP i - =1 -2+

I nlmdic. e kritifrogti nevyveldvi sklsdovérni kezet s (U,Pu)0,, ot jii Zerstvych nebo
o
vyrorellch, pro:léty odiiéné od ursrového pelivs. Cerstvé kezety neii zpravidle v lidovolnyeh
pcdinkéch guledovini Ko 0 néco merdi ne? ekvivelentri kezety U0,.

Vzrledes k reutronové emisi izotcpd plutcrnie @ ¥ -zdternd 241-am 8 247-U (dcerinné
prviky 24l-re) musi ¥t pfi skledovdri e -enipileci s Zerstvimi kezetemi respertoviny ste;né
zésedy jekc ve virobrnim 28vodé.

PF{ trergpcrtu vyhorelych kazet obashujicich smEsrny oxid Je nutro poditst s nésleduji~
cini fekty /73/:
- reutrcrové dsvke ne vrdi¥{m povrchu konteinerv je pritliZnd¥ dvoindsobtnd, coi mlie ovliv-
nit kepscitu extstujicich trenspertnich kentejnert, Y -sktivite je zhrute idertické;

-~ zbythove erergie sm¥sného paliva je pFitli¥n& o 20 4 vy#E{, neZ u urstového pelive pii
ste!né hloubce & prib&hu vyhofer{. Tentc rozdil je o onoho mern¥i ne? ty, které se vyskytuji
mezi b¥irymi kezetsxi r rozdflnou rloutkcu vyhoreni nebto dobou chlezeni; existujici trsnsport-
ni kentelinery jsou proto vykovujici.

Predchozd ddeje 0 7Y¥robd¥ sm¥sného pslive ddvel{ pFedstsvi o rozsehu trersportnich ope-
reci od vyrobeld k resktordm, které ji% byly uskuteZndny. :

6, Chovéri pelive v resktoru

co- PPN T LY Y NN ot oL LS g

6.1. RedisZzf ctoviri

cerae

V predchozim tertu jeme ce 1% zminili, v jekém cbjem: bylo sm¥sné peli-c pokusn§ po-
ufito v syperimentélnich e energetickych resktorech (pFevéin¥ Belgiec, NSR, Jeponsko). Jek v
privlnu ozefovéni, tek 1 pFi porsdlefnim hodnocen{ byly ziekény zkudienosti, které dévsii ur-
Ziteu predetevu ¢ pcdobriosti ¥i odlidnoati chovéni sudsnétio pelive s pslive UO,. Porsdisini
hodnocerl ozdfenyen proutkd pokreluje pFirozend 1 v soulesné dob¥. Je ovEer nutno podotkrout,
%e vitliine poredisinich experimentdlnich vieledkd tyle prozetim ziskéns ne pslivu, vyrcbeném
klesickou (tj. nezdokonelenou) techrologi{ miseni pré#kovyct surgvin e tudif nutr¥ obhsehuji.
cim velké vméstuy Zisté plutoniové féze.

Publikoveré vieledky /60, 73-78/ dovolujf ur¥init n¥kolik pFedbdinych .dv¥ri:

- obecrné chovéni pelivovyeh proutkd (resp. kezet) se snm¥enym peliver Je nejen vyhovujief,
sle 2 hledisks viskyiv poruch je dokonce lep¥i, neZ chovédni urenového polive;

~ v nomindlnioh provoaznich podminkéch smisné pelivc vykezuje merdi mechenickou interekel
s povlskem (FCMI). '

Nelrozeéhle) L belgioky progrem studis cbovéni smisného pelive pFi vyeokych vyhoFfernich
(do €5 ¥Wd/kg v BR.3 @ DODEWAARDU), ukézel, Ze umistin{ teblet (U.Pu)o2 do derého povleku ne-
oviiviuje prodloufeni proutku. Redieln{ rdst zirceloyového povlaku szdetdvé ¥{dicim peremeétrem.
No 4rvhé strend pondkud odliliné vlisstnosti tedlet (U,Pu)oz (zhutndni, ewelling, creep) hraji
vianemnou roli v prodvihu smin prindrv proutke po uzevieni mezery mezi pelivem e povleker.
Viestnosti povisku pFestédvei{ byt tudi3 Jedinym rozhodujicim peremetrem. Protofe prébkovy uo,
poulity pro virobu smemého palive nevyl totoinym ¢ meteridlem stenderdniho ursnového pelive,
118114 se 1 jiné peremetry tebdblet (hustots, tver, meszere), nejecc tyto visledky jednosnedné.
U Pedy proutkd tylo sesnemenéno vith{ reletivni amenkeni prim¥ru neX u proutku U0, v Jiné
osafoveol eérii tyto hodnoty byly srovnetelnd /75/. Swelling (U,Pu)0, Je povedovdn se men¥i
nel u urenového pelive @ hodnoty oreepu jeou vitd{, oco¥ eutoFi vysvi¥tlujf odlibnostmi kysli-
kovyoh potencidlf, Jekod i rosd{ly v aietriducich Bt¥peni e teploty v cbou typeoh teblet p¥i
dondn vikonu o vyhofen{, Podle KWU/ALKEM /78,79/, kterd posusovely saldené pelivo s meximélnim
sthednin vyhotenim kenety 35 MWa/kg sv¥S¥{ visledky poredisiniho viskumu vshledem ke smindm
pramdry proutku (oledding oreep down) o identickém ohovéni sm¥snébo e urenového pelive.
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Shodrné 9 belgickymi ddeji byly p.i desném vyhoFeri konststovdny mendi integrdlrni zmérny orjemu
sméarého peliva, vyvoldvené zpoldtku doslinovdnim e pozdéji swmellinger.

Pod:l 3tépnjch plynd uvolnovenych ze sndsr.ého pelivs vyroter.ého kles®-kou technologii
je orecn® vEt3i (obrdzek 24). Podobné vysledky byly zeznemendry teké jek u frencouzského, tak
i r&veckého nezdokonelerndho pelive., Za prevdépodobrou pridinu je poveZovéna ponékud riz§i
hugtots amésnych tablet, odli$rd mikrostruktura, kterd vede k mikrcakopicky nehc Jogennimu Jté-
peri e pfedeviim piitornost diskrétnich &dstic PuO,. Lokdlni vyhoreni Edstice 0 mize totiZ
dosdhrout e 30C MAd/kg Fu. Teto zjifténi potvrzuji vyrezny vliv mikrostruktury vichoziho pe-
live vietn& hotogenity distritice plutoriae ne uvolrovéni Ftdpnych plynd pfi ozefovdni. MNode-
lové v;jpodty provedend Belgonuclésire pomoci dopinéného kodu COMFTHE, ukdézely jedroznedny
doped zvyJer.ého lokdlriho Jt¥peri @ poklesu tepelné vodivosti ns eglomerdtech Pu pri hetero-
gernim rozloZeni plutorie.

k18 M v v
Vykoreni 30-50 N&d/kg M
Obseh Pu v proutcich MOX 4-11 hm.7

2
3
5
-E’. 20} MOX proutky E
«
(3]
>
g
o
o
o %
> o} o
= UO., proutky Obrdzek 24
ot 4
é Uvolnéni #téprnych plynd
3 z pslive BR-3.

100 200 300 200 . 500

Mex. Jinedrni zetiZeni tablety (W/cm)

V soutesné dob& ge shromezduji ddsje o chovdni pslive z procesd MIMAS, OCON, AURuC,
které se podle prvnich sd&leni ukezuje velmi ned&jnym. Demonstrsini proutky s pelivem MIMLS
byly ozdieny do extrémné vysokyeh hodnot vyhobeni (80 Mwa/kg u Bpifkové teblety). Kortrols
prvnich kezet s paslivem AUFRUC & OCOM po vyhoFeri 34 MWd/kg, resp. 26 MWa/kg rovn&Z priresles
vyborné vysledky. Uvoln¥ni St&pnyeh plynl, zm&Fené ns dvou proutcich pelive AUFuC, bylo to-
tozné 8 hodnotou pro U02. Tyto nové typy uren=-plutoniového pelive jsou z hlediskes rozloZeni
plutonia dostatedn& homogerni, nicméné 1 zde je nutré k zemezeni neag.drrého lokélniho vyvinu
tepls specifikovat meximdlni pFipugtnou velikost eventudlnich ¥4stic otrhacenych plutoniem.
Podle /79/ zdvisi teto velikost na obsehu t¥pitelného plutonis v der.é &S3tici podle vztehu

(14), kde d je piripustry primér v /imy ’Puito2 Jje kor.centrace P"§t02 v %,
4
¢ s =30 (14)
er
Iu‘to2

Tex pro teoreticky meximéln{ 100 % otoheceni §t&pitelnym plutoniem vychdz{ prémér Zédstice
rovny 100/um. Podrotny model vlivu pritomnosti Zéstic otoheceryeh plutoniem ne uvolnéni
§tépnyeh plynd, zehrnujief vliv mikrostruktury metrice, byl vyprecovén v Belgonucléeire /80/,
Srovndn{ difuznich vypodtd (COMETHE III) ¢ vysledky porediecriho hodnoceni pslive 8 rizné
velkjmi eglomersty Pul, ukézelo, Ze pouze v pFiped¥ 6-ti mikronovych Zdetic bude uvoln&ni
f§tdpnych plynd podobné jeko u UOE. Pokud plutonium je koncentrovéno v eglomerétech » 100/um,
uvolnén{ #t&pnych plynd protfhd o mnoho ryckleji v désledku velmi vysokého vyhofen{i v certrdl-
n{ oblesti Zdstice. Komplikovendj&{ model umoinuje predikovet chovéni pslive s eglomerdty o
rozmérech 6-100/um.
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I-€ry Jtserns relie ve 3-Savédw peliv v zdviulosti ° rovasy 4
J
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! o Chovénl g-€andio iv i pre-
ProutK. Cer. c pelive p P
cr.adovrer sTsvecr & rsmpecr se ovérgusl

Ged/t prozatis e omezendt padtu  proutkd,

aviak 3 vel~i pousitivii~i visledky. ir

49 e - uyl proveder experiternt g virszr '

provényir zetileni~, k-ery vedl k pof-

Nagme )
—
-

.
1+ | ceri prostkd T0., prite~i vedkers pro.

o™

xy (7,25)0 . zdstely nepor.geréd. va
1/ ke
Jeri do £, reap. 77 WNd/kg ver jexkichkcliv negetivnict

técrto provtkd g vyhorenim 47 U
byly déle ozdreny pri prc-érné- zat:
cdtsledkli. KWU/ALKFL /76/ provedls 7 re~povicr zkcudex zkrdcerich pro.tkd se "stendsrini~"

s A~ FuC paliven, jeiich? podmitky uvddil tez. 1Y @ tet, 1€.

Iet.lke 1*

Cherekteriztiky proutkd poulitieh k rempovyw experi tdam .
1]
3,2 hme T Fug, v opiirodnis 7
Friwér tstlet 3,00 o Celkovd délke 38t T
’

25 t t 3 ‘
Higtote teble 3 Célke !
" Ar {" 3,7 m

stenderd:r.l 10,7 glen” pelivovéno

T 5 . )
JTuC 10,35 g/ew alospce 310 mm

Zry-4 povlek, pc odstrenéni pruti Mezers po prazéru O,c mm

Roz=n&ry povleky 10,7 x 1,20 =n Tlek He /2,5 ber.

Tabulke 1¢
Peremettry revpovych experimentd g proutky umé€srého paliva

ne VO o HFL fetten

KWO HFR Petten
(U, Pu)o, (U, Pudo,- { (U.Fu)0,
stenderdni atendardni AJPUC

PoZet proutki 14 10 3
7

‘ Linedrn{ zet{ian. pfed rempem (W/cm) 160 - 360 290 265
po rampu (W/em) | 270 - 420 480 - 560 | 420 ~ 48C

Rychloat zvy#eni zetiZen{ (W/ct min) 70 - 100 100 106 ~ 120

o3

Rozgeh vyhoireni (MWd/kg) 9 - 21,8 3,3 ~ 32,1
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T téento prootkl ne'yl poruder, presgtole dogalensd noadroty litedrnine zatiZern

Seni vixon: zne*:.8 plesetovely li~itnI nodroty pro proutky u kysliSnike= ur

. roredie®nI nodroceri ddle uxdczmlo, e po rem.pect zi3taly roz-

»
Erové zuény v

8
edy pozitiva r
imeini verifikovet piig:u$nd vipofern? wcdely chovdni +ohoto pelive 8 zvoli: opti- ve-
rienty jeno eplikece ek - nlediske * £y reekror., tek i z nledisue ~ateridlovicn vieit~
v,

V] iti_gmégnéno pslive

S hediologické dlgledny vys

Todroiny roztor rediologického zetileri perscridl: ednotlivieh prcvozd pelivového

cysls gmégréko pelive uskitelnils Xomise evrorakého spoledenstvi, ‘elif visledry repcrt /61l/
se opird o 10 nezdvislich praci provederieh Be gorucléeire, CFA, J0- otd. Jeko tzv. refererd

»i techrologie tylo uveZovdro: skladcvani § t 0.y viToze 120 t palive rolné (migeni U -

- ?;:»), provez PL5 ar

- - v e - e - . s - - -
resktor. 3 33 anéaréno peirive v coné (otonecen L 4,5 7,
vyhoferi 33 Wid/kg) e prepracoviti vyhoPeléhc pelive orsen.;iciro plstan

27 l. 8 2. senE-

rece 3 produkel :

Irofesionslni expnzice tyly vypolteny pozoci deter~inistické metody zehrruiici vedkers

r08ti 4@ndho prcovozs, typy per3ondlu, Cesové 3arinky jednotlivich Cinnosti e tmké ocen#ni
rediclogickler pod—inek. Cebslwe 17 skrr.je sdvsolutn{ s diferencidla? expozice pro > pali-
voud cykly - 4 pelivove. zdncs: ter Pu e otseusifei 10 ¢ Stépitelnéro pluioris. Jak ‘e petrno.
vyuliitd plutonie vede [en k melédns fvidend kolektivrTiuo dévkovéto ekviveler:s - =axi-glné o

-
FROE

Tesulxe 17

Zolek:iv.{ prelfesiondlri expozice dvoc referendrich pslivovyck cykld

Celotélovy kolek:ivul ddvkovy exvivelern®
neniv

uperece Cyklia ve: fu | joo¥kiece Rozd 1
Skladevdr{ ) poveZovdr zas O 2,6.1@'1 2,6.10-l
Virore (U,Fi):. poveZovér. ze 7 1,3.107% 1,3.10°1
Trovoz 6.3.131 5.5.1?1 - 4,0
vreprecovédri vyhor. pelivs T4 3,4 1.0
Virore Pal. 2,5 4,1 1,5
Trenaport poveZovdr za O 1,7 1,7
Celke~ 7,7.151 3,5.10% 8,7

Terto vygledek, jekoz i d4{1&{ vysledky, j9ou v dotrém gu.ledu g Gdmeii nezdvisléhe
progrenmu SR "Alternstive Zutgorgung" /82/, kteri udévs meximéir& 15%eni zvifeni kcleke
tivréno ddvkovéno ekvivelertu, Vypodteré individudlai profeaindlni ddvky s dévky vyplie-
vejic{ pro obyvetelatvo z recyklsce plutonie, jgou vjr..-§ rod hrernici povolerné norry.
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“et. Vicerdsorrd recyklovéni plutorie
FFi opskove:sw recyklovari plutornis v L#R dochdzi logicky ke zmdné zestoupeni jednct-

deh izotopl. Jpclehlivost vipoltd tohoto zestouperi zdvisl na kvelitdé pcuiiveny:r vstupa

nieh dde’ (§tépré prifezy) @ ne vipoletni-: prigremu pro vyhotrivén” pelive. A:tor price /6/
1k disporici detstenk: TIILK, progrety HAMKUE & KOEIGEN. Vyaladky iehc modelowych vi-

oty LnezLiz

.

23 k vircré gm&mrdro pelive e vidy pouZit pFirodni ursn a pluiviium ge gereruje v pribé-

liv
-2

v ZF po S. 1ncvidovani pluicria se ussvije pribliZné rovnovdind sloleni, po-

ESS

wu keZds reektorové kempene 2 darénc ~roZatvi pelive

heletivnl podily i.cvopd plutenis p 1. @ 5. resktorové kespeni (v otou pidpedect po
tepreacvdr.l s celker po 7 letech od vyjnits z reaktoru) uvddi tebulke 1B.
prep P

Tacilke 18

Zegtouperi izotopd pluterie po 1. 8 5 cyklu
peiive 130C W [WhRyg

Idveanl ovchmcer . 3,2 07 23527, yyhoteni 33 liWd, ke
b0, (0 5) 7 (5)
I LENE SIS Fut 0 Pug o1k
236~ Py 3,1.107 1,37.107%
238e Py 1,50 2,12
23%-P 52,5 43,6
240-T5 . 21,3 28,6
2831k 9,4 11,0 ,
24-Ts 5,3 14,7 | .
—_—— --4F—————-——-——-——-ﬂ
P.:étép 62,9 54,6
o
velk 9,19 19,4
K/t (UsEu)

Pro pétindsobrou recykleci je nejvyznemr&j¥i poklew podilu 239-Fu z cce 60 % ne
cce 44 % 8 rér°st podflu 242-Pu z S5 ne 15 %, Reletivné melj vzestup obsshu 241-Pu je
dér. Tletym cdstupem od vyjmuti pelive z resktoru, pifi kterém dochdzi k rozpedu esi 30 %
Jeho plveanino mrnoZatvi, Tim podi{l St&pitelného plutonis limituje k dostetedn¥ vysoké
drovni ccs 55 %, Velml dilezité je, Ze obash 238+Pu, které vyveldvé problémy pri prepre-
covdn{ (j."~ vvackcerergetické ol -zéFeni degreduje tributylfosfdt) nardstd jer. nepatrné.
Vihodry je { pokles korcentrece krétkodobého >36eFu, jeroz dcefinny prvek 208.T1 je zdro-
Jem tvrdéno Y -zéFeri s vyvolévé protlémy pFi febrikeci, sklsdovéri a trengportu peli-
vovych kezet.

Podobné vypnu&ty pro recvklovéni plutonis vlestni provenience pro 1000 MW LWR (obo-
hacern{ 3,34 % e ‘yhoFen{ 30 MWd/kg) byly prcvedery i zs pon¥kud zmén&ného predpokledu
/5/: Besov§ ods‘up jednotlivych kempsni byl stsnover ne Glet e zmendujfc{ se hodnots
§t¥pitelného p,.tonie byle v ke#dé héslsdujfc{ kempeni kempenzovéne zvykenim obohecen{
urenem 235. ¥ vipo%tdm byl pouZit modifikoveny progrem LEOPARD spolednosti Westinghouse
e jej{ datroenke. Hodnote keZdého izotopu je stenovens, jeko mroZstv{ 235«U, které nee
hrezuje 1 g deného izotopu, nepf. 1 g 239-Pu = 1,08 g 235 Us 1 g 240~Pu » 0,07 g 235U,
1g 24°»Pu # 1,40 g 235+U 0 1 g 242-Tu @ = 0,48 g 235 U, PPedstevu o vlivu opekovenéto
vyuZit{ plutonie ne jeho izotopické eloien{ s hodnotu dévé tabulke 19.
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V1iv recyriovany na cloTeni plutcrie

( ) T todily izotop. plutonie Hoducte
t g rEn
' TeTpen plutconie
E RIS Sdl~Iu Zdlez SV
PR CLadli3 G,1300 20,0578 0,824
1 Cacl™l J,1634 3,118 0,77
LLERE 23,2003 D,16:8 J,1611 0,66C
.3 2.4445 9,007 2,154 9,168 0,613
D) 0,142 0,154 O,ccll 0,581

Jexc v prede3ls~ piipedd, vede recyklovéri k markeni:u posuvu sm¥rem k téZ-
10211y &tépitelnycel :30-Fu 8 241-Fu ge 171 pc 3-4 recyklscich k esywpto-
8. Jte né saymptoticky klesd i celkevé hodrnote plutorniae, predevSim v soulsdu
iesrsieci. Uriity vliv wd teké zvétSeri semostirnéni, vyvclernd zvyierim mnoistvi

s v pelivu. Jumdrrd mrolfstvi plutonie, vernikeiieiho v pelivu pFi pcatupnyen reekto-
vevicn we-pericrn, ge rovré? etetilizuie pe -4 cyklu v disledku korkirerce meri jeho pro-

el g vwdii~ vyrnoterim, 2zvladté kdyZ pedll plutorie Je vysok; ui v polfdtku reektorové keme
Tpek-verd pousiti plutonie, zrnerensiici rédrdgt jeho celknvého mrolstvi v pelivu ne
pritiin € dvanduobey po ©. recykleci, sméry jeno izotopického sloferd e kenelnd i zvét§erni
aorce: trece vydEfeh ektinidd (c4leim, 243<hm, 242-Cm, c44<Cm)y to vEe je gpejeno s vydS7

ax*ivitaL, TivtAc

‘~ teplew g re.troroveu emr3i teneto paliva ve grovrdni g3 urerovym pelivenm.

setivite B ooy teplo oview redocdhrou hLodrot vyhoreléro plutoniového pelive rycrlyceh

regktori. e lre

; /%) otaerlje porovndni cherskteristik urareplitoriového pelive LWK

o . reeyxlaci (7 let po vyimuti 2 reektoru) e palive rychliho reaktors [%R-300 (1 rok

2l 30,7 MW /ke).

PO Vy.SmLtl o oreakiors po vyhor

Tatulke <0
leletivri hodrnoty aektivity, teple & reutrorové emise
vyhorelého pelive pred pPepracovininm

. 5. recyklece fu

sareetr .
uranoveé pelive ”%R‘JOO

Aktivite:

Aktinidd 6,4 1,78

Stéprych proguktt 0,86 9,18

Celkové 1,9 2,28

Zhytkové teplo:

Aktinidd 14,2 1,02

3tépnyeh predukth 0,86 11,7

Celkové 2,7 3,77

Leutronové emise: , 35 0,12

Priznivéj8{ vyaledek’zezremerdvéne u rychlého pelive jen v pripedd neutronového zé-
reri, ge kterym u smésného recyklcviného,palivo LWR musinme poditet pFfi sklsdovdn{ e trsns-
portu. Z hlediske raprocessingu je tuci? opekover.é vvuiivdn{ plutonie v LWR vyhodn¥:‘8{ neZ
jaho vyuZivéri v rychlém resktoru.



. 8187 vive! usrarn~plutoriovétno pelive

o prokdzernd eplikcvetelrnosti v scuifesrder IUT tude am@avd pelivc sledovet pravis-

godotré vivoiovos terderci vrerového pelive smEFu ici k vy%Eim vyrorerit a tudii k vyRsi-

otsesr&~ plutonise (do 4,1 7). Felivevé kezety Ty pek -~ohly obserovat pcoce . typy Ereutkl

s rozé¢ilry~ ctohecerim plutorien /fel/.

“veZuje se pcchiopitelrn® o yecyklaci neje: pliutonie, sle i _reru. Flutenium ziskernd

z ozérerého pelive L3E 1. gerersce pcatedi k vyrotd tekcvdbo mroistvi kezet (U7,72)0 ., kte-

cddéa

ré retradi pritliZné Z0 7 plvcdni vsdzky (repf. /6€4,66/). TFi reprocecsirm: soulesusé
lery .rer by =&l byt geperdtré otohecer @ poulit k virotd sevostet:ch kpre® ter priddn?
Cerstvého urerc. Tek ty celkcvé mroZstvi ufetierého Urenu dosdnle po prviic preprscovani esi
A0 <. Tertc cyklus mife t t opekovdr, pridend Jsto zércie plutonis elculi Xerstvéd pelivo,

uranové pelive z prepreccvdri e smégnd pelive. X

zety 9 UOZ, ktery tyl vvrchez z recyklove~
r.ého 7, g€ zprecavéveiil zvldgt. Fei ticou pc tietim cyklu vyuliti e prepracovdrni celkcvé
dapory urerv tvcFit kolem 48 I, Sk tefné zrolstvi plutorie vrécerédho k virob# améandho pe~
live je vZdy zdvislé re pFedchozin vytoFeri. Tetc stretegie unoiruje:

- cnifit rediclogické riziko pochdzejici 2z rozpmdovien e (39-U a 234-U,
- gnYZit mroZstvi 236-U v pelivovér cyklu,
- vyuZit vedkery potercidl prircdniho ureri.

K& ji7 zekdjile pokugré vyuZivdri recykloverného urari. Jedns tuns SO, po ‘pravé cise-

hy 235-U ne pfircdni koncer.treci, oyle pcuiite k virou# gméasnéto pelive, kterd zylo v r.l1373

umigtéro v 20n€ KWO. 108 pelivcvyer proutkil zhotoverier z obohecerdho wreru (do 3,5 hm.
235-V). otgshujicino ©,11 ppm 732-7 (vztsZero re £35.7), tyly ozefovary v 20ré Kil v letech
1963<1%86. V r. 1986 tyly v z0n8 G2 zavezeny 4 korpletri kecety z tohoto uranu & :vlo pro-
kézdro, Ze jediné omezerni pri vyuiiti sekurddrniho urercvého pelive predstsv.’e ruincgt kom=
perzovet ohseh 236.Pu odpcvideiicr~ zvySerinm koncertrece -35-7,

tkoromike recyklsce plutcris & urenu niZe Lyt ocerdre re zdkledd arcovudri -lgpory té-
klecd re piirodni urer. 8 ne oboheccvaci préci e zviZerni ndkledd re prepracovdni a rdklsdy
ne "oteviery"™ pelivovy cyklus s tkldddrir vyholelého pslive. Skcromick? eralyze ~ual urét
v Gvehu rozdily v cendch ferrikece vrsrovych @ smésnych kezet, jejich trenapcitu e skldddny
odpecG. Podetré grovidni trpi v soulasné dobé velkou nejistotou v kvertifikeci *sdy d(lezi-
tych peremetr(. Zdé ge vdsk /83/, Ze cb& cesty isou ekonomleky piitlirné ervivelentri. 3ira-
tegie uzevierného pelivcvého cyklu =8 redte poctercidlné mofnogti deldiho ekcnomického zlepfent
vzhleder k provéd&podobréru gniieri rndiledd ne reprocessing, na rekcrverzi ureru 8 r.e virobu
gméarého palive v digledk. zvEtferd mipithe & atvpré vy.Ziti odpevideiicich zdvedd. lezered-
tetelrny~ ~omerten je 1 predpcklédery ririst cer piirodriho ureri v gtfedné- rebo dlouhodohé

perspektivé,

Prikled vypodtd zdklednich ekonomickych peremetr( .zevierdho e ofeviendho pelivového
eyklu podle netodiky emerického DOE uvédy préce /84/, ohsehujici i citlivostrni srelyzu. Vie
podet ge tyké pelivcvyen cyhlG viteZenych ne provoz MR 1000 M, Vatupri hoducty pro refe-
reréni pFiped jsou obseZeny v tebtlce 21 8 vyaledky citlivostni erelyjzy v tebulce c2,

Vialedky této citlivostni erslyzy ukezuii, Ze rlevnimi fektory ovlivnujicimi ekonomic-
kou kenkirernérni achopnogt uzeviendho peslivovéno cykls, jacu ceny ze preprscovéri, skladovani
vyLofelého pelive e rozdil mezi rdklecy r.e trvalé uloieri vyhoreléno nelive s olpedd z re-
processingu. V souledu s Jjinyml preceri /5,83/ se ide kezule pFibliind gte;nd ekonomicks
nérofnodt obol atr tegii., Lze tedy konstetovet, fe v goulegné dobé ekonomickd strirks rend
hlevnim fektorem v rozhodruti fady stét® prisfcuplt k recyklsci urenu & vyuzity plutonis.
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Tatuslke 21

Vet p I predpckledy pro v pocet rékladl refereririno pealivovino eyuiu

reremety Hoducts v dolurect
- /\/1~ Ty '
S/ 8] 17 v
3 re LU
6 kefT
Cionecoveci préce 14C/ky IS
i e 200 [k
Feirivece (7 ,7u)C. “00/kg (U.1a)
Sklecovdri vyhoreldro palive 172/ {U,F2)
Ireprecovany 450/ ks (7,E2)
rorer:d JlolZern! yyhor. palive 4C0/ks; (7,0)
£orel:d ulcler{ odpedd e g o
z preprucoving 80/kg (U, F5)

~

[stzlke 20

Citlivostrd erelize vkledu Jedrotlivych fdzl pelivevihno cyklu
do cery 1 ki (milla/kwh)

|

Verierta er preprecova:i Soreayklecd Goe Fu
mefererdnl eynlus 7,58 7,46
2 Vg £/,

e 7,23 T.23

c0 8,87 g,38

Obohascovec price
£/ks; JSF

80 6,47 6,54
1R0 8,3 8,06

Skledovari ozédreného
palive J/kg (U,Fu)
136 T.41 7,46
250 7,8% 7,4€
preprecovari
I/kg (U, pu)
100 7,58 6,87
600 T,58 8,04
Koredrné :loient '
vykorelého palivs
$/kg (U, Pu)
300 Te27 7446
500 7,89 7,46

Kore¥né uloler{
odpecll z preprsc.
#/xe (U,Pu)
200 . 7,58 Te21,-
400 7,58 7,87
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roviie pelivs v

ret-pl.rcuiovéro kyal

ivly Qipé€&r® demorurrovivy fedo. reskrtcrovici erpe

1
vive! eplirsce -cko*c pelive v.de _dviser rleveéd re chod
priiricn letech pcdery zisket © jeho velkoo: e~ovs viroir,

e 0ol pro cdcko: mlovani techrologickich peutup & za::

cii, K*eré ge ziske I z resktorovyeh splikec tcohato pulive.
pckrefovet 3Jou>geny trerd vivoie, lze clekivet, Ze réklady ne (U,Fi)0 ) piiorstrdé kleo:o:

i exoromickeu

e scevien” pelivovy cyklus zehr:: reprocecsing & refatrikeci, =

predvost pred grretegidl jeduorduovdho vyuliti urert. Ji7 dies ae cvie~ ev! recyilece tu

etrektivny ze til zdverrnien tledisek:

- umofroe spotietovet Fu, vyrvérend pti horerd pelive ve vdect dossveurico typeck
e

e
reskrorli; zrevuie tek gtdty rozvijeiiel jeder:o. ereryetik. nutiontl akledovet velké

~rotetyvi +chotc .eprifenrého odped. e zZemerit jehs pripad:

~’ch resk-

zefigtit ekcronicky plijartelré pelivo i pre pcrrc

- 8etiy LrerovoL cLrevini,

Vdechiy t7i uvedend sipekty uoorelmé o poeftupen Gesu ;
z celoivitoviho hlefiake, tak i (oyt v rdzré ~1ite) pro ~fechry dtdty r0zvijfeiiel jmderto:

erersetik. .
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