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'Jrar. - plutoniové palivo pro termální reaktory 

A n o t a c e 

Report obsahuje přehled dostupných literárních údajů o fyzikálních, fyzikálně-chemic-
kýeh a radiačních vlastnostech systému LTO„-PuO, důležitých z hlediska jeho použití jékc pa
liva termálních reaktoru. Jsou popsány rovněž způsoby přípravy smísného paliva, metody kon
troly kvality, radiologické aspekty použití (ir,Pu)02, možnosti vícenásobné recyklace pluto
nia a dosavadní zkušenosti reaktorové aplikace. 

Mixed urania - plutonia as LWR fuel 

A b s t r a c t 

Report summarizes data on physical, chemical and other properties in U02-Pu0? system 
related to its application as thermal reactor fuel. Avalieble technologies of mixed oxides 
fabrication are described with the emphasis on reactor performance. Radiological and economic 
aspects of closed nuclear fuel cycle, as well as the possibilities of successive plutonium 
recycling, are also mentioned. 
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1. '.'. v o á 

Již počátky průmyslového využití jaderné energie, ti. uvedeni do provozu několika málo 
jaderných elektráren, byly jednoznačně spojovány з pojmem palivový cykluj. V padesátých le
tech nikdo nepochyboval, že jaderné pelivo po ukončení reaktc.ové kampaně bude přepracováváno 
e že navynořelý uran a vzniklé plutonium budou po separaci od štěpných zplodin využity pro 
výrobu sekundárního pelive. Flutor.ium bylo pochopitelně předurčeno pro využití v rychlých 
reektorech. Takto uzavřený proces byl právem pojmenován palivovým oyklem. 

Protože ae předpokládalo, že přepracovací kapacity (a tudíž i množství získaného pluto
nia) převýší požada/ky první generace rychlých reaktoru, uvažovalo se, že plutonium bude po 
určité ŤTSové období používáno v termálních reektorech. Později, tj. začátkem osmdesátých let, 
s ro-'třením parku rychlých reaktoiú, mělo plutonium sehrát svoji hlavní úlohu štépitelného 
meto; iálu :;» rychlých neutronech. 

V souladu a touto základní filosofií se prováděly výzkumné práce prakticky ve všech ja
derných střediscích světa. Důležitý výzkumně-vývojový program probíhal v rámci kooperace mezi 
americkou atomovou komisí e 3uratomem. Americké práce, soustředěné převážně v Hanford Natio
nal Laboratory a v laboratořích firmy Westir.ghouse, мЯу za cíl získat nezbytné vstupní úde
re pro recyklaci Pu v LVtR e ověřit aplikovatelnost směsného (U,Pu)0? v malých reaktorech typu 
PV.ř. Evropský program, zaměřený ne využití plutonia v LWR, se rozvíjel v Belgii (Belgonucléai-
re e C^DV-JCK Mol) a zahrnovel všechny aspekty tohoto problému. V r. 1963 byle v reaktoru BR-3 
založené první kezete ae směsným oxidem uranu a plutonia. Paralelní francouzské práce byly 
soustředěny na stanovení jaderných vlastností plutonia. V šedesátých letech se do výzkumu v 
oblasti využití .iměsného uran-plutoniového paliva v LWR zapojily také !.'3R, Itálie a švédsko, 
."ak v důsledku přesvědčení o možnosti přepracovat převážné množství vyhořelého pelive z pro
vozovaných jaderných elektráren, byla vyrobena a umístěn* v energetických reaktorech řada 
demonstračních kazet (o získaných výsledcích budeme hovořit dále). 

Tento trend pokračoval i začátkem sedmdesátých let, kdy byl zformulován americký pro
gram, na stanovení vlivu využití plutonia na životní pro3tředí a Komise evropského společenst
ví vzala r.a sebe koordinaci a doplnění projektu, probíhajících v jednotlivých státech. 3rzy 
se však situace změnila - potíže s výstavbou i povolováním velkých přepracov8tel3kých závodů 
a politické rozhodnutí 'J3A odložit přepracovaní na neu"čito ukázaly, že množství nadbytečného 
plutonia neoude tak velké, jek se očekávalo. To bylo příčinou pokteu zájmu o průmyslovou re
cyklaci plutonia v L.VR a vedlo к zastavení převážné části výzkumných programů, fo.ze v belgii 
a РЛ; pokrtčovely práce, jejich' cílem bylo získání základních údajů potřebných pro případné 
rozšíření využití plutonia. 

Y. delšímu obratu, znamenajícímu návrat к strategii využití uran-plutoniového pelive v 
'Jiň, došlo v několika posledních letech. Toto oprášení sterého záměru bylo především důsled
kem značného časového skluzu ve výstavbě rychlých reaktorů (celosvětového), důsledkem úspěř-
ného provozu přeprecovecího závodu firmy Gogema, jakož i rozhodnutí Anglie, Japonska a II3R 
vybudovat další zpracovatelské kapacity. V současné době množství plutonia nabízené к pro
deji převyšuje poptávku a tzv. "kredit na plutonium" i jeho prodejní cena mnohonásobně po
klesly. 

Delším význačným momentem, ovlivňujícím zájem o co nejrychlejší využití toho sekundár
ního paliva, je případná nutnost jeho skladování. Při ní dochází к jeho částečné degradaci, 
vznikají -problémy možnosti jeho zneužití, s tím spojené nákladné ochrany a pod. Těmito otáz
kami se podrobně zabýval mezinárodní projekt IKPCE. Stále platí to, co prohlásil autor prá
ce /7/: "nejbezpečnější místo pro plutonium, vzniklé v jaderném reaktoru, je opět jaderny 
reaktor, r.t už rychlý, či tepelný." 
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o p u i 1 -

V průběhu vyhořívár . í uranového p e l i v e p r o b í h a j í reakce záchytu n e u t r o n ů , vedoucí к 
t o - - , re č á s t e t o - ů uranu se pře-iér.uje r:e i zo topy p l u t o n i a a j i n ý c h t r e n a u r a n ů . Obrázek 1 
ukazuje n ě k t e r é z t é c h t o pře-iěr., k t e r é t v o ř í základ vzniku j a k novýc;. á t ě p i t e l n ý c h a p l o -
iivýc:. - a t e r i á l ů , tek i r .ežádcucích " b a t o t n í c h " j a d e r . Uvedené schéma j e zjednodušené a n e 
zahrnuje reekce typu ( o t . n . ) a (:., 2 n ) . I z o t o p i c k é s l o ž e n í vzn ik l ého p l u t o n i a z á v i s í p ř e 
j e v š i - r.e konkré tn í ch pod-.ír.kácíj vyhořen í p a l i v a v jaderném r e a k t o r u , t j . na neutronovém 
spek t ru (vzhledem к odliš:-.;.'-: průřezů": j e d n o t l i v ý c h i zo topů v různých o b l a s t e c h s p e k t r a ) 
8 <.B h i s t o r i i o z á ř e n í . 
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Obrázek 1 

ochér.e pí-елёп 2 3 8 , J - 2 3 9 Pu 

211, 
C/7,2^ C/7,/; 

V t a b u l c e 1 uvádíme podle n ě k o l i k a l i t e r á r n í c h pramenů p ř í k l a d y typ ického obeahu 
j e d n o t l i v ý c h i zo topů p l u t o n i a , z í skaného přepracováním p e l i v e typ ického t l ekovodního r e a k 
to ru ( I C O J :.Я) DC vyhoření cca 33 MWd/kg (rovnovážné v s á z k e ) . Podle ředy pramenů ( n a p ř . / 6 / ) 
obsahuje vyhoře l é pe l i vo typ ického F.VP. (původní obohacení 'J-235 « 3 ,2 %) p ř i b l i ž n ě 0 ,95 7= 
p l u t o n i a . Jek plyne z t abu lky 1 , a a i 70 л t v o ř í i zo topy 239-Pu e 241-Pu, k t e r é ae š t ě p í 
t e p e l n ý n i n e u t r o n y . Ii;?CE / 2 / p ř i j a l o obsah š t é p i t e l n é h o p l u t o n i a 5 k g / t (vyhoře lého p a l i v a ) 
j ako r e f e r e n č n í p ř í p e d . Jako r o č n í produkce 1000 ffiv r e a k t o r u зе běžné uvažuje a s i 200 kg 
š t ě p i t . Pu ( r . sp ř . / 7 , 3 / ) . Z toho з е odvozuje mno?3tví p l u t o n i a , k t e r é by by lo možno z í s k a t 
přeprecování~ p e l i v e z e x i s t u j í c í c h j ade rných e l e k t r á r e n . 

Tabulka 1 

I z o t o p i c k é s l o ž e n í p l u t o n i a Z LVffi (33 ÍÍWd/kg) 

I z o t o p , % 

238-Pu 
233-Pu 
240-Fu 
241-Pu 
242-Pu 

Podle / 1 / 

53 
23 
20 

4 

Podle / 2 / 

2,5 
55 
24 
14 

4 , 3 

Podle / 3 / 

2 
58 
23 
12 

5 

Podle / 4 / * 

1,8 
58,7 
24,2 
11,4 

3,3 

Podle / 5 / 

59 ,1 
21 ,9 
14 .0 

5,0 

I Pe l i vo WER 

Se zvýšaní-n vyhoření zvy íu j e se v pa l ivu p o d í l n e š t ě p i t e l n ý c h i z o t o p u p l u t o n i a 236, 
238, 240, 242, jakož i p o d í l S t ě p i t e l n é h o , e l e r e l a t i v n ě krátkodobého 2 4 1 P u . P ř í k l a d y změn 
koncen t race t ě c h t o i zo topu v z á v i s l o s t i ne vyhoření v r e a k t o r u WER-365 ukazu j í o b r . 2 a 
3 ht. 

Ko-nplexní složení plutonia, získaného z vyhořelého paliva lehkovodních reaktorů, 
je důležité jak z hlediska r.eutronově-fyzikélních vlastností aktivní zóny ob3ehující se
kundární uran-plutoniové pelivo, tak i z hlediske přípravy tohoto pelive. Tzv. vysoce 



50 

S V. 20 
* > 
? = ю 
.;-. 

i? 
i 

/0 
1 

?fl 
i 

J0 

»5U -

i """"" 

40 50 

-5 
o *-• 

í • "v 

А Ф • 

.•yhor-eni k g / t 

... a v 
r.s • 

t°r. Kor.cer.trece 
pa l i va . 

; 3 5 v e236. . 

/О Я? 30 W 
Vyhoření k g / t v 

. i r :a 
7 i l e 

Obrázek 3 
Z á v i s l o s t r.árůsvu obsahu i z o ' o p u i 
na vyhořer. í p a l i v a . 

. , _ 23° 2 39 . -
:to::iu-. , o b s a h u j í c í r.ad 90 *_ Pu , a topy ^ ?u a ter.e r.ez 1 i zo topů 241 a 24^ , 
-acovávár.o v n e s t í n ě n ý c h rukavicových boxech. Zato p l u t o r . i u t p o c h á z e j í c í z L.V.í 
•r. -.olOftickího p r o c e s - nu tnos t maximální au tomat i zace a r o b o t i z a c e . n e j v ě t š í r a d i o -
. Í J před3tavu ti. - z á ř e n í všech izotopů Pu (s výjimkou ?u-23D, k t e r ý j e slabým 
. a le má s i l n o u í - e m i s i ) , nejvýznamnějším A - z á ř i č e m j e i z o t o p 23S, j ak úkazu-
, ve k t e r é j sou uvedeny poločatty ^ozpadů je .dr .ot l ivých i zo topů (zaokrouh lené 
doporučení 1-A'iA / 1 1 / . 

Tabulka 2 

Poločasy rozpadů něk te rých i zo topů uranu a p l u t o n i a 

Izotop 

; '0l0Č8S 

235,- 237-; 238ц 233T 239^ 240T 241- 242 r 241. 'Pu ÍJJ¥u " " ř j ' • t i ? u """Pu 

7 . 1 0 8 r 6,75 dr.* 4 , 5 . 1 0 9 r 88 г 2 , 4 . 1 0 4 r 6 , 6 . 1 0 3 r 14 .4 r* 3 , 7 . 1 0 5 r 433 r 

/ rozpad 

Z technického hlediska je třeba brát v úvahu, že přítomnost 2 % Pu v práškovém PuO 
zr.emer.á v důsledku absorpce & -čá3tic produkci tepelné energie kolem 20 U na kg prášku /11/. 
Tato tepelná energie vyvolává jisté provozní omezení co do velikostí šarží čistého PuO , poč
tu operací 3 práškovým oxidem e je proto jedním z důvodu přednosti technologií vycházejících 
ze тел i nitrátových roztoků uranu a plutonia. 

Izotopy plutonia s hmotnostními čísly 238, 239 a 240 зе rovněž samovolně štěpí a vyza
řují neutrony. Kmise neutronů je částečně dána také reakcemi typu (Л , n). Neutmová aktivi
ta pak závisí na dvou hlavních parametrech: množství práškového Pu02 a materiálu kontejneru 
nebo zařízení, neutronová emise plutonia vyvolává nutnost atínění a další technické požadav
ky - dálkové ovládání, robocizace, maximální zjednodušení technologického schématu přípravy 
paliva. Gamr-e-záření doprovázející cL -rozpad izotopů plutonia je relativně nízkoenergetické, 
t: . málo pronikavé. Je prakticky pohlceno metrovou vrstvou vzduchu. Na rozdíl od emise neutro
nů, není růst /-emise úměrný hmotnosti Pu02, ale díky samoatínícímu afektu tohoto materiálu 
závisí na velikosti vnějšího povrchu prášku. Gamme-zářaní за tudíž stává důležitým faktorem 
tehdy, je-li prágkový Pu02 usazen v tenké vrstvě na stěnách boxů a zařízení. Řešením je opět 
robotizace a především vyloučení prašných operací z technologického procesu. Jinak je obslu
ha pri údržbě a opravách zařízení ohrožována zářením. 

Při dlouhodobém skledování izolovaného plutonia dochází к postupnému nárůstu obsahu2 лт, 
který je vlastně hlavním zdrojem J"-aktivity materiálu. Zvýšení koncentrace 241Am v pracho
vých částicích usazených na pcrších zařízení je dalším důvodem к výběru minimálně prašné tech-
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r.olo-ie. -:'>cr.Io3t zvyšování koncentrace c 
Ar/rok :.» každé procento "~~r~l'í v plutor.i 

41, 2 U 

t e r 
241 

5 ^ - rozpade-n "" "^řj odpovídá p ř i b l i ž n í 0 ,05 
ento r o z p a d , kterému podléhá v í c e než ?? * ?u , 

Am зе p r a k t i c k y tepelnými n e -
237 У 

zne-er.á ~.Í7.o j ir.é z t r á t u š t é p i t e l n é h o m a t e r i á l u , p r o t o ž e 
utror.y r . e S t é p í . Velmi malá č á a t " ' - ? u p řecház í o t - rornadem г.* 7 ' J . > l a i m zdroje.?: 
j e (г., Ó' .) r eekce я V v p a l i v u . Z ' J V vz.-.iká velmi rychlým fl-rozpaden 2 - ^Kp . S te jný 

i zo top nep tun i a j e produktem X - r o z p a d u "* A- dopro ázeného in t enz ivn ím ЧГ-гагега-п. :;ení 

bez z a j í m a v o s t i , že pravé * Ar. a " Гр p ř e d s t a v u j í t aké n e j v ě t š í r a d i o l o g i c k é r i z i k o z 
h l e d i s k a účinného dávkového e k v i v a l e n t u / 1 1 / , což opět mluví p r o t i s t r a t e g i i s k l a d o v á n í 
p l u t o n i a až do doby, kdy з е využ i j e v r y c i l ý c h r e a k t o r e c h . 

F y z i k á l n í a spek ty v y u ž i t í směsného p a l i v a z ů s t á v a j í mimo rámec t é t o p r á c e ; zde uvá
díme ^ ro to pouze n ě k t e r é o r i e n t a č n í ú d a j e , " á s l e d u j í c í t a b u l k y 3 a 4 obsahuj í ú č i n n é p r ů ř e 
zy uranu a n í k t e r ý c h i z o t o p ů p l u t o n i a pro t e p e l n é n e u t r o n y a odchylky účinných p růřezů pro 

23 5- od zákone " - " /12/. 

Tabulka i 
Průřezy izotopů uranu a plutonia pro tepelné neutrony 

I zo top 

235-v 
?38-'J 
233-Iu 
240-Tu 
241-Fu 
235-í"u 
240-Pu 
241-Fu 
*- ' * r • '• '^ 

a 

638 +10 
2,75 

1032+15 
460^-45 

1480 
1008+_6 

28 b 10 
1370^+15 

30+i 

f 

530-10 
-

725(15 
-

1100 
754 + ; 

0,0 3+0,045 
103O+8 

0,2 

Г7 

15 
8 ,3 

10 

0 

2,46 

2 ,5 

3 , 1 
2,3+5 

3,03+5 

2,03 

2,05 

2,3 
/ 5 7 

kde <Г/ průřez, <Г, - štépr.ý průřez, ď - rozptylový prúře -2S 
U0 - s t ř e d n í počet neutronů v: n i k a j í c í c h r.e 1 š t í p e n í . 

Tabulka 4 

Odchylka š t ěpných s absorpčních p rů řezů I s <:-)Jl--s od z á v i s l o s t i i 

Teplota ./ 
neutronů lK 

( f - l ) . 1 0 ? 

( f e - l ) . 1 0 2 

( f f - l ) . 1 0 2 

_ _ ^ _ _ _ — — 

• < ) 

4£> 
Я с / К ^ 

g 
7 
8 

5 
6 
7 
8 

300 

-г,1 

joo 

5,8 
6,7 
7 ,3 
7,6 

4,7 
5,5 
6,0 
6,4 

>'3í.: 

400 

-4 ,0 

•-л . 

400 

13 
16, 
16 
20 

11 
13 
15 
16 

500 

- 5 , 4 

500 

25 
31 
37 
40 

20 
25 
23 
32 

600 

- 6 , 1 

600 

45 
53 
64 
65 

.36 
47 
51 
5ž 

700 

- 6 , 8 

700 

82 
96 
38 
39 

66 
77 
79 
SU 

tf - 1 ) • ( f f » l ) c h a r a k t e r i z u j í odctUky od z á v i 3 l o s t i i , přičemž pro 2 3 5 U f e f. j sou 
p r a k t i c k y s t e j n é , E - h r a n i č n í e n e r g i e mezi skupinou t e p e l n ý c h • nad tepe lných n e u t r o n ů . 



239 235 
Rezonanční integral} J7P-i jsou vysál než u U a j e j i c h hodnota s i lně závis í na E 239 240 Rezonance Pu a PJ odpovídají energi i 0,3 eV, r a s p . 1,057 ev a tak vnáší poruchy do 

termálního neutronového spektra na rozd í l od U a U. 

Rozdíly v jaderných vlastnostech uranu a plutonia vadou к tvrdšímu spektru neutronu v 
zónách obsahujících směsné palivo а к nutnosti r e l a t ivně vyššího potřebného obohacení a t ě -

23е) 
pitelny-n plutoniem ve srovnání s U. Nékolikaprocentní koncentrace plutonia v pelivu t e r 
málního reaktoru zvyšuje jeho reekt iv i tu hlavně v důsledku vyššího průměrného počtu neutronu, 
vznikajících na jednu absorpci (»M. 

PřítOT.nosií Pu je ovlivněna i váhe regulačních tyčí jak z důvodu tvrdšího spektra ne
utronu e vyšších absorpčních průřezů pa l ive , tak i z menšího podílu zpožděných neutronu v 
důsledku zvýšení teplotních koeficientu r eak t iv i ty paliva i moderátoru / 14 ,15 / . Výsledkem 
j e snížení zásoby reakt iv i ty v regulačních tyčích pro odstavení , j e j í ž rozsah j e podrobně 
popsán r.apř. v práci / 1 3 / , kde se uvádí hodnoty 1,3 S ů P a 1,0 %&Q , reap, pro začátek 
s k^nec kampaně palive v celoplutoniové zóně (obohacení 4,72 %; 3,36 % š t ě p . Pu). Snížení 
j e př ibl ižně l ineárn í vzhledem к počáteční koncentraci Pu v zóně. Tento fakt musí být brán 
v úvahu jak při bezpečnostních výpočtech, tak při «cenění vsázek a plutoniem, př i ja te lných 
pro použi t í v normálních uranových zónách. 

Specifickým momentem při použití směsného uran-plutoniového paliva j e i j i s t á o d l i š 
nost spekter štěpných zplodin Pu e U (obrázek 4 ) . Pu dává na úkor lehčích atomů 
vyšší výtěžek prvků s tabi lních vůči oxidac i : Ru, Rn, Pd, Те, Тс. 

Obrázek 4 
Spektrum štěpných 
zplodin 235U a 239Pu 

170 
2f .y * • - » « 

Hmotnostní Číslo 

V l a s t n o s t i o x i d u p l u t o n i č i t é h o 

Oxid plutoniči tý - PuOp Je nejvyšším oxidem v systému Pu-0 a na rozdí l o* UO- vzniká 
pouze v s i l ně oxidační atmosféra. Existence nadstachiomatrického PuO. se považuje v sou
časné době za vyloučenou, malý přebytek kyslíku může být přítomen pouze v adsorbovaném s t a 
vu na povrchu jemných čás t i c práškového preparátu. Z tohoto hlediska plutonium se s p í t e po
dobá thor iu , než svým nejbližším analogům - neptuniu a uranu. PuO„ Jako os t a tn í dioxidy ak-
t inidních prvků má plošně centrovanou kubickou strukturu typu CaPg (prostorová skupina Pm3m) 
s parametrem a • 053960^0,0000 3nm při pokojové t e p l o t l /13 ,16-18 / , r tg-huatote Je 11,46 fJ 
/cm . Stejně jako u jiných Л -akt ivních mater iálů, Jeho mřížkový parametr ее s časem zvyiu-
Je v důsledku inkorporace Frenkelových defektu do mřížky. Absolutní hodnota přírůstku zá-
v i s í na izotopickém s ložení , pro plutonium obsahující ~" 95 % °Pu • * 5 % Pu Je p a r t -
raetr e(nm) dán vztahem ( 1 ) : 
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• « 0,53960 + 0,0182 (1-ехр(-3,б4.10~4 t ) ) . (1) 
kde t » počet dílů od momentu přípravy nebo od posledního žíhání FuO_ / 1 6 / . Teto samopoako-
zení ae t o t i ž hor.ogenně zacelují při ohřevu materiálu r.td 1000°C. Při ohřevu do vyšších 
teplot (> 1100 C) ve vekuu, v i n e r t n í • pochopitelně i v redukční atmosféře z t r ác í Pu0„ 
část kyslíku a přechází v podstechiornetrický ?uOž_x% př iže-ř hodnota "x" závisí ne teplotě 
a parciálním tleku kyslíku. 

Rovnovážný fázový diagram systému Pu-0, zahrnující r.e.jer. aložer.í a tep lo tu , »le i 
t lek kyslíku nad pevnými, resp . kapalnými fázemi, publikován r.e-yl. "."ásledující obrázek 5 
ukazuje pracovní fázový diagram dle / 1 6 / , ze kterého vyplývá, že jedrofázová oblast pod-
stechiometrie j e př í nízkých teplotách ohraničena složením řu-ú, , p . Is zr.a-.er.á, že oxid 
s větším kyslíkovým deficitem (ež do asi PuO. g) bude po schlazér.í ocsehovet iv4 fáze: 
PuO^ CjS a PuO^ g^. Fodatechiometrie oxidu plutoničitého j e spojena зе vznikem kyslíkových 
vekancí, vě tš ích iontu Pu+J v sousedních polohách e tudíž зе zvětšení? křížkového para-.etru, 
jak shodně uvádí řada autoru. Závislost změny "e" na složení PuO- nebyle publikována. 

Bod tání stechiometrického Pu02 při rov
novážném tlaku kyslíku j e maximálně 2400°C, jak 
ukazuje i fázový diagram na obr. 5. Přesné s t a 
novení bodu tání j e pro PuO- obtížné, díky ne-
kongruentnímu vypařování pevné fáze. Předpokládá 
з е , že jediný kongruentnš se vypařující oxid má 
složení PuO-̂  S y , přičemž parc iá ln í t laky složek 
plynné fáze, která j e v rovnováze з pevnou fází 
na obě strany od tohoto bodu, závisí jak na t e p 
l o t ě , tek i na hodnotě x v PuOp-x* Následující 
obrázek б /19 / dává představu o zastoupení jed
notlivých látek v plynné fázi při teplotě 1970 K. 
Sto j í ze povšimnutí re la t ivně vysoké perc iá ln í 
t laky molekulárního a atomárního kyslíku v obles-
t i p ř i l éha j í c í к s teehioraetr í i , co odl išuje ten*o 
systém od kysličníku uranič i tého . Proto PuO,, k t e -
rý Je z termodynamického hlediska velmi stélou 
sloučeninou, -úže pM vygokých teplotách oxidovat 
řadu kovových prvků vyskytujících se nepř. ve 
štěpných zplodinách. Je samozřejmé, že v i ne r tn í 
atmosféře např. he l i a , kde vystupuje záporné od
chylka od stechiometrie bude bod tání oxidu p lu to
nič i tého n ižš í než 240O°C v souladu g navrženým 
fázovým diagramem. 

trn 
2300 

1M0 

o. 
ž, «oo 

200 

0 <~ 
01 

uowO.Htu Рч,о. 

U U II 17 
0/řu Poměr 

1» 26 

Obrázek 5 
Pracovní ftzový diagram plutcnium-kyslík 

Obrázek 6 
Závieloet parc iá ln ích tlaků jednotlivých 
komponent plynné fáze v rovnováze s pod-
etechiometrickým Pu02_x při 1970 K, 
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Srovnání základních termodynamických údajů pro Pu02 e 'J02 , převzatých z nejnovíjěí 
dostupné l i t e r a t u r y / 2 0 / , je uviděno v tabulce 5. 

Tabulka 5 
Entelpie, standardní entropie a volná energie tvorby pro 

Oxid 

Pu02 

uo2 

" H298 
kJ/raol 

1058,4 

1085,2 

S29b 

8 2 , 5 

77 ,9 

- * G300 

1003,6 

1032,0 

Pu02 a U02 

" A t 5 500 

968 ,8 

996 ,9 

" A G 1 0 0 0 

882 ,2 

913,6 

*G1500 

795,0 

827,7 

P ř e s n o s t 
+ kJ 

21 

13 

Teploty téní a vypařování podle / 2 1 / odpovídají 62,80 a 376,81 kJ/mol (bod varu 
!1 n v n PllO ,r» I V A l i n ú i ' » 1 I t m • Й9Т ЯТ 1».Т/тл>1 nvn ЦП . 3227°C) pro Pu02 ve srovnání з 136,07 a 623,83 kJ/mol pro U02 

Pro výpočet mírného tepla Pu02 lze použít rovnice (2) 

с - a + ЬТ - cT"2 (J/mol K) 

Hodnoty koeficientu uvádí tabulka 6. 

Tabulka 6 • 

Koeficienty pro výpočet měrného tepla 

(2), 

Oxid ' 

Pu0 2 

Pu02 

uo2 

a 

71 ,59 

80,97 

80 ,39 

b . 1 0 3 

14,24 

6,53 

6,78 

с . 10 5 

10 ,89 

11 ,72 

16 ,58 

T e p l o t n í i n t e r v a l , К 

298 - 2663 

300 - 1000 

298 - 2000 

Pramen 

/ 1 8 / 

/ 1 3 / 

/ 1 8 / 

Hodnota tepelné vodivosti Pu02 korigovaná na nulovou porozitu oopovídá při 300 С 
6 w/(m.K) e snižuje se na. 2,5 W/(m.K) při 1200°C /22/, což poměrní dobře odpovídá teplot
ní závislosti tepelné vodivostí etechiometrického U0 2. Vliv odchylek od stechioraetrického 
složení PU(J2 na jeho tepelnou vodivost není v dostupné literatuře explicitně uveden, ale 
je známo, že s růstem podstechiometrie tepelná vodivost klesá. 

Závislost tepelné roztažnosti etechiometrického Pu02 na teplotě je podle /13/ lineár
ní, střední hodnota pro teplotní interval 25-1000°C je 9,3.10 /K. V monografii /21/ jsou 
uvedeny pro teploty do 1000°C hodnoty 11,4.10 /K a 15,2.10"6/K. Tepelná roztažnost PO 
roste obecní s odchylkou od atechiometrie, jak ukazuje tabulka 7 /13/. 

Tabulka 7 
Střední hodnoty koeficientů tepelné roztažnosti 

2-х 

Pomír O/Pu 

2,00 

1,90 

1,82 

1,76 

300 - 626°C 

9 . 1 0 " б / К 
1 5 , 3 . 1 0 " 6 / K 
12 ,Э .10~ б /К 
1 5 , 6 . 1 0 " 6 / К 

700 - 1000°С 

9 .10" б /К 
8 ,03 .10* б /К 

1 3 , 3 . 1 0 " б / К 
1 2 , 8 . 1 0 * б / К ' 

Vyíií hodnoty pro nízkoteplotní interval Jsou pravděpodobní spojeny s větíí tepel
nou roztažnosti fáze Pu...0j (dvoufázové složení v této teplotní oblasti). 

Z chemických vlastností Pu02 je nejdůležitější jeho chování vůči anorganickým ky
selinám. Podobní jako u řady dalších keramických oxidů je rozpustnost (a obecní i reakční 
schopnost) Pu02 silní závislá na typu výchozí sloučeniny (hydroxid, pero»id, oxalát etd.) 
a obzvláSí na teplotí žíhání. Jestliže práíkový PuO- připravený nízkoteplotním rozkladem 

9 



některé г výáe zmíněných sloučenin se poměrně lehce rozpouští v H2304 • HKC,, tytéž vzorky 
se stavějí nerozpustnými po krátkodobém žíhání při teplotách n»d 1000°C. К jejich převedení 
do roztoku je рек nitno použít věřící aměsi kyselin dusičné efluorovodíkové. Podobná operace 
i« z technologického hlediska nejen nepříjeamá, ale při přijaté technologii procesu regene
race a příprevy peliva nepřípustná. Tato vlastnost PuO. vysvětluje jeden ze základních po
žadavku na smísné palivo - minimální nebo žádné zastoupení individuální fáze PuO,,. Rozpust
nost PuO- v s i lné HNO, se Z!.*čně zlepiuje, pokud PuO, je složkou pevného roztoku s UOg. 
Smísné o*idy s obsehem Pu02 do 30-35 % se chovají vuči kyselině dusičné podobné jako čistý 
UOp. Dále se zmíníme pouze o fek»u, že při teplotách kolem 1000°C Pu02 relativné 3 i ln í ree-
guje s kovovým zirkoníem a Zirceloyem ze vzniku PugO, e ZrO£, 

V l a s t n o s t i s y s t é m u Pu 

4 . 1 . S252!íÍ-áÍ!5I5S 

Protože obe oxidy jsou izomorfní (fluoritová struktura) a iontové poloméry kationtů 
jsou velmi "blízké (0,093 nm pro Pu4+ a 0,085 - 0,1 пи pro U4+) tvoří Itog - Pu02 nepřetržitou 
řadu pevných roztoku. Jednofázový pevný roztok vzniká při dostatečně dlouhodobém vysokoteplot
ním žíhání, přičemž nutná teplota a prodleva závisí na charakteru výchozích individuálních práš
kových preparátu, popř. koprccipitátu. Parametr mřížky směsné fluoritové fáze se chová podle 
Vegardove previdle, t j . sleduje lineární závislost na obsahu komponent (obrázsk 7) / 1 3 / . Fázo
vý digrem pevné-kepalná fáze je Uveden ne obr. 8 . Při relativně malých odchylkách od stechío-
metrie zechovávé vysokoteplotní diagram stejný charakter, s eventuální malou negativní ochyl-
kou při vysokých koncentracích PuO2. Je nutno poznamenat, že tato závislost platí pro velmi 
úzkou oblest stechiometrie, zvláí í VÍ imyslu záporných hodnot x v (U,Pu)02 + x . 

5.490 

^ 5.470 
O* 

>ы 
£ 5.430 e 

Я 5.410 
I 
Z 5.390 

• spol jsrá zený 

O slinutý 

Obrázek 7 
Závislost mřížkového parametru ne 
složení pevných roztoku PuO., - U0-

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 
U02 л п Pu02 

PllOy nm. % 

Obrázek 8 
Diagram solidus-liquidus 
«y»téitu U02 - Pu02 

«0 SO (0 
ЛЛ} nm» % 

N PuO, 
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Obrázek 9 

Část fázového ai»gr«mu 
',' - Pii - O p ř i 
normální t e p l o t ě 

no 

IX 

120 

по Н 

Ю0 

M 

Obrázek 10 

Z á v i s l o s t дП п ne poražru 0/(U+Pu) 

pro U 0 ) 8 9 P u Q j l l 0 2 i T 

M 

ni 

»i 

40 

o 
д 
O l i * 

1M IM IM tOO 202 2 0» 2M 2M 

Poměr O/fU+Pu) 

11 



Poslední verzi isotermálního fázového (normální teplotě) diagramu ternárního svatému 
- Pu - 0 pro oblasti 2 * 0/('J+Pu) < 2,00 při normální teplotě, která fcyle publikována v 

.•. 1Э70 /23/, je uvedena na obrázk'; 9. PráSkové vzorky зтезг.усь oxidu byly připraveny spolu-
Jrážer.ím diuranátu amonného a Pu(OH). z nitrátového roztoku, lisovány a slinovány při 1650°C 
v atmosféře '.'-, - 8 íT- H2. К přípravě podatechiometrickýcn oxidu, nejzajímavějších pro účely 
výroby paliva, bylo použito žíhání při teplotách KGO až 2000°C v atmosféře H2/K20s vzorky 
pak byly zakaleny (nebo porna u schlazeny) na teplotu místnosti. Získané výsledky зе opírají 
с stanovení poměru 0/M (M » U *• Pu) , rtg-anelýzu, metalografii a DTA. 

Směsné oxidy obsahující mér.ě než 15-20 % Pu02 zachovávají jednorázové složení až do 
úplné redukce veškerého plutonia do třímocného stavu. Jsou charakterizovány plošné centrova
nou mřížkou я parametrem klesajícím lineárně* s růstem poměru Pu/(Lí+Pu). Při vyšších koncen
tracích plutor.ie koexistují při teplotě místností dvě podstechiometrické fáze: plošně cen
trovaná kubická fáze o složení (U,Pu). _„, je v rovnováze з jinou plošně centrovanou fází 
(pokud Pu/('J+Pu) • 0,5), nebo s prostorově centrovanou kubickou fází. Oblest přechodu od 
plošné cantrcvané к prostorově centrované fázi existuje mezi 45 a 50 5 PuO? (obr. 9 - čárko
vaně. Pro interval 0,5 • Pu/(U+Pu) - 0,97 byla potvrzena jednorázové oblast přibližného slo
žení S!?03 э poměrem 0/(U+Pu) - 1,51 až - 1,61 (vysoké obsahy Pu) a 0/(U+Pu) - 1,70 az - 1,74 
pro bi/(U+Rj) . 0,58. 

4.2, Kyslíkov^gotenciál 
Závislost kyslíkového potenciálu (parciální tlak kyslíku PQ nebo parciální volná en-

talpie kyslíku Д SQ směsných uren-plutoniových"oxídů) na stechionetrickém složení (U,Pu)0„ 
nebo obráceně - závislost stechiometriqkého složení na kyslíkovém potenciálu, je podobně jafto 
u čistého TJ02 jedním z rozhodujících parametrů chování paliva v průběhu přípravy a vyhoří-
véní. Dokonce-velmi malé odchylky od přesně 3techioraetrického složení obecně ovlivňují trens-
portní vlastnosti - koeficienty sarnodifuze e difúze, rŮ3t zrně a pod., jakož i tepelnou vodi
vost jednorázového směsného paliva. Parciální tlak kyslíku je rovněž rozhodujícím faktorem 
pro tzv. "chemii paliva", tj. změny chemického stavu štěpných produktu a trans-uranů v průbě
hu vyhořívání paliva, a tudíž pro jejich redistribuci, uvolnění a eventuálně reakci s mate
riálem povlaku. 

Měření kyslíkového potenciálu v závislosti na teplotě a složení oxidní fáze (koncentra
ce Pu od 10 do 40 at. %) byla publikována nepř. v precech /24-27/. Obrázek 10 uvádí závislost 
ů 5. ne O/M pro složení UQ 8пРи„ ,,02 , která je typická i pro jiné obsahy plutonia a vyšší 
teplJty, jak potvrzuje nepř. obrázek li. К největší změně v hodnotě A *3Q dochází ve všech 
případech pří oxidací (U,Pu)0-, „„ na (U,Pu)„ Q,, přičemž tento skok je ještě výraznější, než 
u čistého UOg. Stechiometrické složení (U,Pu)02 Q O leží v nejstrmější části křivky д 2 0 -0/M, 
a odpovídá 100 kcal/mol (na obr. 11 je 4 " 0 počítána na 1 mol kyslíku, tzn., že je poloviční). 
Tato hodnota л "„ odpovídá ů %0 зпез1 СО/ёо,, з pozěrem 10/1 při teplotě 850°C, což prakticky 
znamená, že směsný oxid bude mít přesně stechiometrické složení, pokud je v rovnováze з uve
denou plynnou fází. 

Diskutované experimentální výsledky a modelové výpočty (nepř. /28/) potvrzují tzv. pra
vidlo Markina-Mclvera, že kyslíkový potenciál směsných oxidu uranu a plutonia závisí především 
na vličině VD ("valence plutonia") a ne bezprostředné na koncentraci plutonia. Pro oxid з1о-
zeni а1_уРиу°2-х' ^e VPu defin°vátie vztahem Vp^ • 4 - —- . Toto pravidlo, které předpokládá, 
í'. v podstechiometr'cke fází se vytvoří jednoduché defekty typu Pu'1"̂  asociovaného s nejbližší 
eniontovou vakancí, ^ylo potvrzeno pro koncentrace plutonia nad 11-15 mol. % a pro teploty do 
1200 С Pro nižší koncentrace plutonia modelové představy vyžadují experimentální potvrzení, 
které doposud.chybí. Nicméně shodnost průběhu závislostí д5 Q - 0/M e jejich nyatematický 
posuv se změnami koncentrace Fu02 a teploty (obrázek 12), při prakticky identickém chování 
v oblastí malých odchylek od stachlomatríe. umožňuje extrapolaci známých hodnot ú í n do in-

2 tervalu složeni s obsahem PuOp pod 10 t. 

Pro uran-plutoniové oxidy je nutno počítat s relativně velkými změnami atachiometrie 
v průběhu skladování hotových slinutých tablet. Původně podstechiometrické (и,Ри)02_х palivo 
může v průběhu několika málo dní přejít do nepřípustné nadstachiometrie v důsledku povrchové 
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reakce de vzdušnou vlhkostí, jejíž rychlý průběh je podporován vývinem tepla při rozpadu 
převážní Pu-238 a An-241. Rychlost poauvu stechiometrie závisí pochopitelní na obsahn plu
tonia a jeho izotopickém eložení. jak ukazuje obrázek 13 /29/, ale také na charakteru po-
rozity paliva. Protože zajištění nutného minimálního obsahu H20,, , , ve skladovací at
mosféře je technicky neproveditelné, navrhuje se skladovat palivo při teplotách nižších, 
než je teplota místnosti, při níž se 3kladuje uranové .jalivo. 
IO/M] 

2,000 
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Obrázok U 
Vliv koncentrace Pu 
na posuv atechioT:etrie 
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Odlišnost oxidačně-redukčního chování směsného pelive od chování čistého U0? эе pro
jevuje především při vyhořívání v reaktoru,zvláště při vysokých hodnotách vyhoření. Původ
ní fáze (U,Pu)02_x ae mění na velmi Složitý syst»n obsahující jak nově vznikající fázi 
(U,Pu)02+3( s částečně ínkorporovanými vzácnými zeminami, kde x roste з úbytkem atomů 23"JíJ 
a Stěpitalného plutonia, tak i některé prvky (např, Mo) э variantním stupněm oxidace. Kom
binovaný vliv vyššího kyslíkového potenciálu (U,Pu)02 (obr. 11) e odlišného apektre štěp
ných zplodin obecně způsobuje, že směsné pelivo vytváří více oxideční prostředí, než čiatý 
U02 /30,31/. V jedné z posledních prací /32/ věnované měření kyslíkového potenciálu vyho
řelého paliva a axiální redietribucl kyslíku při přechodových stavech a při odataveuí reak
toru, ее upozorňuje na existující odchylky mezí experimentálními hodnotami a modelovými vý
počty. Stanovení kyslíkových potenciálů vyhořelého směsného pelive o složení odpovídajícím 
požadavkům LWR a obecně chemie tohoto paliva se v současné době dostávají do popředí zájmu 
z hlediska poškození povlaku při interakci s palivem /33/. 

4,3. Jegelná^vodívoat 

Tepelná vodivost X pevných roztoků (U,Pu)02(^ з molovým obaahem i-uO- 20 % a hustotou 
blízkou 95 % t eo r . byla vypočtena dle rovnice (3) ne základě měření koeficientu difúze pro 
vedení tepla D, skutečné hodnoty vzorku d a měrného tepla С / 3 4 / . 

Д » D . d . С (3) 
Obrázek 14 reprodukovaný z této práce, ukazuje velmi výrezný vliv atechiometrie na «ličiny 
D a tudíž i na tepelnou vodivost s maximem pro aložení (L',PJ)0 0 0 při nízkých teplotách. 
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Obrázek 14 

Vliv po-j.žru O/M 

5 růstem t e p l o t y , z v l á á t ě po p řekročen í 750 C, 
s e hodnoty D pro různé рот.егу O/M s b l i ž u j í , j ek 
plyne z obrázku 1 5 . Podobnou z á v i s l o s t t e p e l n é 
v o d i v o s t i ne poměru 0/('J+Pu) e t e p l o t ě ( t j . ma
ximum pro s t e c h i o n e t r i c k é s l o ž e n í , k t e r ý s e s t á -
vá méně výrazným s růstem t e p l o t y ) se uvádí pro 
r s e t e r i á l c t e j n é h o s l o ž e n í i v ^ o n o g r e f i i / 2 2 / . 
Obecná rovn ice X pro (U„ gP"->0 ? ^ ° 2 - X * t e p l o t n í 
rozseh do 1900°C (Л'/стК) má t v e r ( 4 ) , kde A =. 

» 2,7 +• 3 5 0 . x , В < 0,026 e С « 7 . 2 5 . 1 0 " 1 3 -
- 3 , 6 4 . 1 0 " 1 2 x / 2 2 / . 

2 » 
(A + ВТ) -1 (4) 

ne hodnotJ 

Vzhlederr. k tornu, že kvantitativní údeje o vyso
koteplotní tepelné vodivosti systému (Ji.»11"-)0? 
jsou v dostupné literstuře omezené, považujeme ze 
užitečné uvést v tebulce 8 hodnoty veličin použi

tých ve vztehu (3). Hodnoty Л jsme přepočetu ne jednotky SI. Tebelovené hodnoty tepelné vo
divosti sledují pro stechiometrický oxid esi do 1000°C obecnou lineární závislost fononové vo
divosti (s). 3 rostoucí podstechiometrií se rozseh pletnosti vztehu (5) zužuje (do esi 600°C 
pro (r;,Fu)01 r,ý 

Л - (A ВТ) -1 (5) 

30 

20 

10 

0 103lcm'/«c) 

\ 
\ 2 00 

\ o M \ v 

Obrázek 15 

Změně hodnoty D з teplotou pro 

(u»P u>°2,oo-l,98-1,33 

^ ^ » • - -

soo 1000 1500 2000 2530 T (»C) 

Změny tepelné vodivoati směsného oxidu (UQ a?'->n ?)°2 ^bez bližíího určení stechiometrie) 
я teplotou jsou podle experimentální práce z roku 1973 uvedeny ne obrázku i6 /35/. Hodnoty 
odečtené z křivky ne tomto obrázku jeou ve velmi dobré shodě в výsledky Ven Creeyneete e Well, 
bechere v celém teplotním rozsahu. К ocenění vlivu koncentrace Pu0_ ve směsném palivu na jeho 
tepelnou vodivost, můžeme použít srovnání s čistým U02. Z literárních údajů o tepelné vodivos
ti U02 0 0 se přikláníme k výsledkům velmi pečlivé japonské studie /36/, která vylučuje pochyb
nosti o přesné etechiometril vzorků s hustotou 95 ± 1 % teo.» Podle této práce konstanty А а В 
pro výpočet A U02 0 0 v teplotním rozmezí 688 až 1668 К jsou (3,29 +O,19).10"2 mK/W, respektive 
(2,36+0,02). 10 m/Wj veličiny tep> lná vodivosti čistého UO- vypočtené ne jejich zákledě pro 
některé z teplot tabulky 8 jeou shrnuty v tabulce 9. 
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4000 1500 2000 2500 3000 
Teplotě, К 

Obrázek 16 

Závislost tepelné vodivosti 
(tíQ 8Pu0 2 ) 0 2 ne teplot* 

Ttbulke 8 

Tepelná vodivost ( Л ) pevných roztoků (U,Pu)0 « 
(D . koeficient difúze pro vedení teple, d - hustotě roztoku, 

С - měrná teplo) 

T 

°c 

100 

250 

500 

750 

1000 

1250 

1500 

1750 

2000 

(U.Pu)O 

D.103 

2 
cm /sek 

25,0 
20,0 

14,5 

10,5 

7,9 

7,0 

6,1 

5,8 

5,4 

d • 
2.00 

CIO 3 

cel/gK 

62,0 

68,5 
73,0 

75,2 

78,2 

85,0 

93,7 
100,0 

'105,0 

10,5 g/ctr. 

X 
W/raK 

6,70 

6,03 

4,65 

3,76 

2,72 

2,62 

2,52 

2.56 

2,49 

(U,Pu)Oj 

D.103 

2 
cm /sek 
12,6 

10,3 
7,8 

6 .7 

6 ,3 

5,9 

5.6 

5.4 

,98 d -

C I O 3 

cel/gK 

62,0 

68,5 
73,0 

75,2 

77,5 

82,5 
89,0 

95,0 

10,44 g/cm3 

Л 
W/fflK 

3,43 
3,0°, 

2,49 
2,20 

2,14 

2,13 
2,18 

2,24 

(U,Pu)0 

D.103 

2 
cm /sek 

9 ,2 

7 , 6 

6 ,2 

5 ,6 

5 ,2 

4 , 7 

4 , 5 

4 , 7 

1,93 d " 

C IO 3 

cel/gK 

62,0 

68,5 
73,0 

75,2 

77,5 

81,0 

85,5 

89,7 

10.30g/cra3 

X 
V»/mK 

2,46 

2,21 

1,83 

1.76 

1.74 

1,64 
1,66 

1,81 

(Údeje pro měrné teplo eutoři prevzeli z precí G.E. Mooere, K.K. Kelly: J. 
69, (1974) e A.E. Ogerd, J.A. Leery, LADC 8620 - Conf. 6,70915-5. 

Am. Chem. Soc. 

Tebulke 9 

Tepelná vodivoet U02 QQ (huetote 95 i 1 % teor.) 

°c 
W/mK 

500 

4,65 

750 

3,65 

1000 

3,00 

1250 

2,55 

1500 

2,28 
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Konfrontace těchto hodnot э údaji pro (UQ 8?u0 2)02, (UQ QCPUQ ^)02 - obrázek 17 /37/ 
e pro čistý PuO, /19/ dovoluje konstatovat, že tepelná vodivost atechiometrických stuěsných 
oxidu urenu • plutonie se bude liiit od tepelné vodivosti čictého 'JO , jen velmi nepatrně a 
to jen při nižších teplotách. Podle výsledku publikovaných v reportu /18/ byl pozorován jis
tý r'\st středních hodnot tepelné vodivosti u směsných oiidu a koncentrací Pu0~ 15 mol. % 
ve srovnání s čistým U0„ a (UQ gP"0 ?^2* P^čemž tento efekt se zmenšoval s rů.3tem teploty 
(interval 60-1000°C). Předpokládáme viak, že tyto údaje mohli být ovlivněny způsobem příprevy 
vzorku a nepřesným stanovením stechioiretrie. Do této úvahy není zehrnut vliv mikrostruktury, 
tj. velikosti zrn, charakteru pozority (otevřená, uzavřená) a tvaru póru. Lze ovšem odůvod
něni předpokládat,že zákonitosti zmín tepelné vodivosti tablet smetaného oxidu se změnami 
mikrostruktury budou obdobné zákonitostem, známým pro individuální tTO~ e jiné kysličníkové 
materiály, připravované netodami práškové "íetalurgie. Například autoři práce /39/ navrhli 
pro korekci tepelné vodivosti slinutých vzorku UOp a (UQ gPUg 2)0„ a hustotami od 72,3 do 
100 % teor. V2teh (6), v nímž Л_ je tepelná vodivost při dané porozitě, A Q - tepelná vo
divost při nulové porozitě, p - procentuální podíl porozity, T je ve °C. 

AQ (l - (2,58 - 0.58.10"3 T) . p] (6). 

Souhrnem lze opakovat, žekpelná vodivost uran-plutoniového paliva závisí převážně na 
výchozí stechiometrii směsného oxidu « j e j í hodnota významně kleaá i při malých odchylkách 
poměru 0/(U+Pu) od hodnoty 2,00. 

ooso 

OJMS 

«oso 

ft.030 _ 

o 
Д 

o 
— 

5 % PuOj 

S » ř»0 2 

S \ ru02 

W 2 
S % ГнО-

(Ref 

(Kef. 

(Kef. 

3) 

4) 

SJ 

OiOM 

Terloti, "C 

Obrázek 17 

Tepelná vodivost U02 • (UQ q5Pu0 Q^)°2' 
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4 . 4 . Teje lná_ro»t»žr .os t 

Fro vypočet t e p e l n é r o z t e ž n o s t i snesných oxidu monografie / 2 2 / uvádí obecný výřez ( 7 ) ; 
hodnoty kons tant Л в Б z cohoto vztahu jsou pro různé obsahy Pu02 e různá s t e c h i o r a e t r i c k á 
з l o ž e n í v t a b u l c e 1 0 . 

«(.. A . 10" (1 1СГ4) T (7) 

Tabulka 10 
Č í s e l n é hodroty k o e f i c i e n t ů А а В z rovnice ( 7 ) / 2 2 / 

S l o ž e n í 

' J0 2 ; 

' J 0 2 .01« 

r J 0 2 , 0 i » 
•то • 
' J 2 , 1 0 « 
^ ° 2 , 1 3 5 

' J 0 2 , l l ' 

80 hm. -í FuQ„ 

30 hrs. ' ? J 0 2 

35 hm. i> PuC 
С 

20 h-n. í Pu02 

12 ,5 hm. i? Pu02 

5 br.. % Pu02 

.. 
A 

7,7176 

7,9772 

7,7180 

7,5353 

9,0176 

7,4189 

В 

10,4012 

5,9733 

6,63313 

13,3453 

2,9803 

7,8943 

/К -
not 
ofcráz 

(U.Pu 

íb 

tt 
12 
ÍO 

Г * 
g ЗБ 
Z 34 
* 32 
i 30 

28 
26 
24 
22 
20 
18 
16 
tt 
Г. 
10 
8 
Б 
i 
2 
0 

J iné l i t e r á r n í přeměny uvádí pro t e p l o t y do 100C°C v e l i č i n y ot v rozmezí od 11.10 / 
) 0 2 do 8 , 6 - 1 0 , 3 . 1 0 " ° / K pro (UQ в _ 0 с P«o,2-0 4* °1 97-1 49* Srovnaní hod-( ^ , 7 5 ^ 0 , 25 

epelné roztežnosti čistých UOg a ?u02 (pravděpodobné stechiometrického složení) nt 
ku 18 /37/ dovoluje předpokládat, že к ocenění absolutních veličin tepelné roztežnosti 
)02 lze použít relevantních údajů pro libovolnou z výchozích колрог-ent. 

— • 
W>2 (Reť. I) 

Obrázek 18 
Tepelná roztažnoat 

3000 Pu02 a U02 

Teplota UC 

1Я 



' r . jví : . í oxidovéno .'-<;.:::ézo p e l i v e v průiéhu je.no p ř í p r a v y ( v y s o k o t e p l o t n í s l i n o v á n í ) 
e v reek* ořových poí~:: .kác:. j e do znavné ":íry z á v i s l é ne " . o i i l i t é ka t io r . t ové e ar. ior. tové 
.:.::-:••:.-:y. '•' "- . - .; а С. ' . ! . . ) - , j e podobné, jako v ,_'i:.;.'cr. oxidec: . э f luor i tovou s t r u k t u r o u 
kvsií.-: o:. .!.. •-i-ivt.B e s t i é"''.é por.yr.livr- в to j a k v p ř ípadě p ř í tovr.os11 i r . t e r s t i c i á l r . í c : . i o n t ů 
.-•v.:lík; ( л 1 е : : э odcr.yiks o.: :i t ecr. ior.etr i e ) , tak i ze p ř í tOT.uoa т - .-'.volíkových vakancí ( z á p o r -

:.:': J Í c:.yl.*.e). '.at iontová " ; : i l i - a ._'e r.aopek vel~.i o-':eze.:a в v r e l eva tn í : : ; i n t e r v a l u a t e c h i o -
• ' J i í í p r e i s "ev- j e l i - i : u j i c í ť e k t o r v difuzr.ě ř í ze ré" : přenosu hr.oty, k t e rý j e u p e l i v e ty 
p i cký , vep ř . pro г*:.э* z r n , konečné fáze s l i n o v á n í , c r e e p , vz:.ik e pohy:: r u i l i : . štěpr.ýcti p l y -
:. ':. awellir . :- в po::. 

. rocesy i : . t e r ::' f -ze o v l i v ň u j í v prv;.í radě v l a s t n í t v o i i u pevného roz toka ('..",Fu)05 

:•••:'. e~ jer.o p ř í p r a v y z i n d i v i d u á l n í c h ko-:por.er,t. í i f u z e kys l í ku j e ř í d í c í - f a k t o r e - : p ř i o x i -
•eci в redukci oxidového p e l i v e v procesu r e d i s t r i c u c e k y s l í k u v pevr.é f á z i . V prvním p ř í 
pad1' - ro . . je r y c n i o z t c.ne-.ický difuzr . í k o e f i c i e n t í , v d runé" p ř í p a d e (v rovnovážná-: s t e v u ) 
- f .oeí ic le : . - .'t8~.odif uze - .' . ~°, jehož hodnoty j sou v e l n i vysoké , j e p r a k t i c k y n e z á v i s í ; ; 
: a od c.vl.kách od a t e c h i o - . e t r i e . i ° j e výraznou fur.kcí hodnoty x v (7 , . : u)0- . : -^exi^e-r. p ř i 

"* o * o ' — 
:•: v . 1 / ; . , ; i / . :.' podle / 4 0 / j e dá: vztahe--. ( 3 ) , t j . ooučinerr. I в termodynamického f a k t o -

i" , .-:' erv o::-e::-je z-.«:..: kys l íkového potenciálu; i " r эе s t e c h i o - r . e t r i í . Velv.i -vslá z á v i s l o s t 
ne v. j e pak výs ledke- prot ichůdnéro v l i vu x r.e z-Ér.u .' a ter-odyr .e- . ického f a k t o r u . 

x d < * " : , , > 
(>) 

'.' l i " e r a * u ř e exia- 'u je velká řade úde ů o d i f v z i v i t é o rán- a p lu to r . i e v s t e c h i o ~ ; e t r i c -
'">n e e '" «-or i c . e t r i c k v c h ' . a (' , : u ) . , a l e bohužel -ířřer. í různých au to rů se v ě t š i n o u 
• : . o : J . ' ve1 .-i í p a * : / . " . Í P : se nejen v l a s t n í hodnoty k o e f i c i e n t ů se-.od if .-ze, a l e i v e l i č i n y 
akt lve"-: í cn e - " e L p i í , u íávej í c í c n j e j i c h t e p l o t n í z á v i s l o s t , - r ív i r .y t i c h .o neshod vvplýva-
j •'. pravi^po:o:':'.'•' z různé provenience vzorků , r o z d í l n ý c h e x p e r i m e n t á l n í c h t e c h n i k , od l i šných 
•• o ielovýcr. p ř e : i tav a v nepos ledn í řade r.eodeč ter.í"! p ř í spěvku povrchové d i fúze a d i f ú z e po 
: . ra : ic . ' ch zrn v pclykiya Tel: cké". T . a t e r i á l v . "rrotože ar .a lýze t ě c h t o f a k t o r ' ; a posouzení úde.;'; 
л ' anovenýcr. j e d n o t l i vý~í autory přei- .reí^je гатес t é t o p r á c e , or.ezí-.e se zde j en na s t ročr .ý 
přehled vý,>ledků n»ko l ike vyhraných 8 'J torú. ir- i to-. ťjde-.e p ř e d p o k l á d a t , ze ritecr.iOTietrické 
: io .e : : : ' s * ;iovenýcr. sys tén - ' odpoví^iá vzorc i J vedené'."]'; v c i tove r . é p r á c i ; znovj p r i p o - í r . á ^ e , 
re i vel-ii r .epetr: é odchylky od aniontov-ó s t e c h i o r . e t r í e , t j . z i ě r y po~ěr'j i / ( ' :>ř"j) --.eío 
kys l íkového p o t e n c i á l . : , výrazné ovlivň-. , j í p c h y z l i v o s t k e t i o n t ů . 

Tneise: a Volletr . /•'<•/ s t a n o v i l i пв polykrys talicK,.'ch s i i rz-tých t a b l e t á c h C' r ^, ř j , . , ) 
; , . t i _ , .-,, prJ t e p l o t n í l z ' e r v a l 140'.-1бО(1эС я r n t e r p o l e c i do '••v/J0;J z á v i s l o s t dif-jzr . ích 

K . I Í f i ~ i e : . ť V " e Í J ne t e p l o t ě ( rovn i ce (в) a O)) , a k t i v a č n í e n t a l p i e . e vyjá . i reua v j o j l e c r . . 

:•-. = :, r : . 1 0 " ' exp < — >?i?-ř-.Р-;;/Г-?Т) -n^/sek ( ) 

: . „ « 1 ',-•.. 10"-' exp (-. '717-3/.ňT) - " / з е к ( 1 0 ) . 

7. t é c h ' 0 nodr.ot a s e n i k v e n t i t a t i v n í c h pozorování v r a s t r o v a c í - глкгозкор'- v y p l y n u l o , 
re ]-J -iif-jr.řjje v .'o • ponéVjd r y c h l e j i , než uranový ka t io r . t v i u O , . Ab!jol'.;tr,í hodr.oty e k t i -
va rn ích e n t a l p i : (ne váek Г:) uvedené v t é t o p r á c i v e l t i dohře s o u h l a s í s výs ledky fundeiier:-
t á l : í s t > i i e Alcocke /•'i'''. V sozňs.sr.*' publ ikované s t u d i í / 44 / ) nemodif uzi '' в Í"J v s t e c h i o -
- e t r í c k ý c h s l i n . t ý c r . t e o l e t á c h C-V^gu:'"-0 i i^)0^,0004-0,001 u y l ° P0T-0C:l ' "^^řer.í í t - 3 p e k t r * r 
zj i š t^ho k v e l l t a t i vr.2 ohdorné chování ořou ketior.tTT pro t e p l o t y 000-l6uC°C ( rovn ice (11) a 
( l y O . 

0,, . ^ , S 4 . 1 r " 1 4 exp ( - l r ,4 ;\г/1и) n'Vaek (11) 

0.„..« З ^ п Л О " 1 4 exp (-138104/iYi) г, '7яек ( 1 ^ ) . 

1 ; 
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Relativně vel-.i nízké hodnoty j ak aktivačních entalpií, tak i Z vysvětlovali autoři pravdě
podobnou, i když velmi malou, r.adstechionetrií měřených vzorků. 

Pifuzr.ím vlastnostem palivových materiálů, se věnuje zvlášt velká pozornost v posledních 
letech- V souhrnných pracích Kataeho lze najít rozbor všech navrhovaných -nodelů transportu 
ketiontú v individuálních 'JO. a PuO- i v jejich směsných systémech (neon. /41,45/). Autor 

j e Ža
ti ^ 

upozorňu je , že v ě t š i n a publikovaných výsledků měření d i í u z n í c h konstant v ( J . ř u K 
t í ž e n a chybou, v y p l ý v a j í c í ze zněny mocer.ství d i fundu j í c í c h i o n t ů , i ze změny moce~3tvi i o n t ů 
ma t r i c e ( n a p ř . Pu nebo 7 ) n a s t á v a j í c í c h p ř i malých zrninách kysl íkcvého po t enc i á lu a tmosfé
r y , v n íž j30u vzorky ž íhány . Za s p o l e h l i v é úde je považuje í.!atzke z á v i s l o s t i "•-,. změřené pro 
(Lr FuQ 2^°3^X' k t e r ^ svádíme na obrázku 1 9 . 2de vysokým p a r c i á l n í m tlakům kysl íku odpovídá 
nada t ech iome t ř i cké 3 ložen í směsného oxidu (U,Pu)0- n 7 p ř i líiOC°C, malým pak pod3 tech iomet r i e 
( l í .Pu) , u„ p ř i t é ž e t e p l o t ě . Výrazné minimum r y c h l o s t i d i f ú z e odpovídá podstechiometrickému 
s l o ž e n í (U,Pu)o, C)g- Jak tedy vyplývá z kř ivek na o b r . 1 9 , může katior . tová d i fúze př i k o n s t a n t 
ním p n být pomale jš í p ř i 160G°C než p ř i 1500°C. 

Poměry O/:.! pro 1500c 

195 198 
T 

- 2 2 - 2 0 -18 -16 -K -12 -Ю -8 -6 -4 -2 0 
log p(02),(Qtm) 

, Obrázek 19 

Z á v i s l o s t d i fuzn ího koef i c i en tu , p l u t o n i a Dp r.» pa rc i á ln ím 
t l a k u k y s l í k u . 

Obecné závěry n a p o v í d a j í , že r y c h l o s t d i fúze ^tyřmocných k a t i o n t ů vM í » i' .+4 ie při
bližní stejné a tudíž nezávisí na velikosti iontového poloměru, iřito-:: 
leji než У i když má mer.ií iontový poloměr; obráceně pak . O 

difunduje pome-
i/Žtgím intovým poloměre-

má vySSí d l f u z n í k o e f i c i e n t než P u V i | t o demonstruje závislost r y c h l o s t i d i fúze kat iontu 
na koncer . t reci bodových defek tů mřížky vyvolaných změr.a-i poměru o / ( , n ' u ) . 



Зек* e x i s t e n c e " i : . i~e .'-- >. p ř i C 7 ( ' . ' Í I ' J ) ~ 1,-:B ~á závěrný p r a k t i c k ý vyžne-., vzhledem, 
к •.">-.-, že právě to to .••lo.'e:.i je vel- . i č a s t o s p e c i f i k o v á n o pro r eá lná u r en -p lu ton iová p e l i v e . 
::ž::::é minim--, bylo prokázáno (Jek rude jveiíer.o n í ž e ) i pro chemickou d i f ú z i nebo i n t e r d i -
:'..-i " e iu.To ovse - . zr.emer.á, že p ř i s l i n o v á n í v a tmosfé ře я p a r c i á l n í m tlakem k y s l í k / , od 
p jv ída j :cím pomér ; / (3 . ; _ : ) = 1 , - 5 , dojde k z^orr.eler.í homogenizace mechanické směai У'О, о 
: . . . :e::to pro: '. - ú.že ty r vyřešen пая tavením takové r.odr.oty рл , p ř i k t e r á ae očekává 
r y c r l e j é : d i f . . z e , re. ip. i r . te id if u z e . 

i i f - z : . i r.omogen.i zeci v průběh- z íhár . í t a b l e t p ř ip ravených z práškových JO., e řuO , s t u -
dzvai 'žerme / 4 c / . Výchozí p r e p a r á t y měly n . áa l edu j í c í c h a r a k t e r i s t i k y : měrný povrch: 'JO , -3 ,0 
m /»-, Tuz . - 13.-.' m"/g, re . ip . 3,0 ~ /ь; ve l i kc ; i t S á a t i c : 'JO. - ..,}/*-. 3uu - - 3.2vum; t e p l o t y 
j i Lnová:... l e ž e l y v i n t e r v a l u 130C-lfcO0°C. o l i n u t é t a b l e t y byly vždy žíhány v a tmosféře з p a r 
c iá ln ím tlakem kys l íku z a j i š t u j í c í m hodnoty s t e c h i o r . e t r i e 0 / (U+iu) - 2 , 0 0 . Je zajímavé l z e 
považovat z j i š t ě n í , že v případě velmi a k t i v n í h o práškového TuO , (vysoký měrný povrch) byla 
pozorována p řednos tn í en imi lece '.'..-, v řuO._. ež do úplného v y t v o ř e n í pevného r o z t o k u . Pokud 
měrné povrchy obou komponent byly s t e j r . é , t o t o аяу-rietrické chování зе nevysky tova lo . T e p l o t n í 
z á v i s l o s t i r . t e r d i f u z e k a t i o n ť i odpovídala vztahu (13) 

0 = J , :? : . .1C~ U exp ( -2 ,2y: .10 5 /PJi ' ) / m'Vsek ( 1 3 ) , 

k*erý r e l a t i v n ě dobře s o u h l a s í з výs ledky práce / 4 7 / í z n í uvádíme v t a b u l c e 11 průměrné d i -
f : . " í k o e f i c i e n t y s tanovené ne základě koncen t račn ích p r o f i l ů . 

Tabulka 11 
Koef i c i en ty i n t e r d i f u z e у (T,Tu)0. 

7 °C 

lfOC 

1673 

l r 7 ' . 

1 7 J 0 

l% r : 

0 / (T* lu ) 

1,33 

1, 'Зв 

l , ž 7 

1,37 

i , 3 3 3 

P f n ' / a e k ) 

1 , 3 - 1 0 " 1 3 

3 , i , i 3 " u 

3 , 0 . Ю - 1 3 

4 . 3 . 1 0 ' ^ 

4 , ЗЛО"1-5 

Tu a t . ,' 

13 

1-3 

13 

1 - . I 

У О 

Z tabulky ; e zřetel!;,;; výr«zr.ý v l i v kyal íkovéno p o t e n c i á l u , k t e r ý se pro jevuje -niní-
~.e~ di fuzr . ích r y c h l o s t í př i o / ( ' . : - iu) v 1 ,^8. 

V provozoven.?--, jaderném pel ivu oxidového t y p u , k t e r é зе vyznačuje malou tepelnou vo-
d i v o . j t í , vznikej í ve lké t e p l o t n í g r a d i e n t y mezi centrem a povrchem, t a b l e t . Tep lo tn í g r a d i e n t 
j e p o t e n c i á l n í s i l o u pro pohyb atomů homogenní viceko~por.er. tni fáze ( u , í ' u ) 0 2 , k terý může 
- i t za důaledeK i segregac i , pokud jedna z komponent přednostně1 d i funduje к Tíorké (nebo s t u 
dené) č á s t i , " i f jz r . í tok pod vlivem t e p l o t n í h o g r a d i e n t u j e vždy liměrný '.: (nebo П) a 3 -
<•ren.nportní~;u t e p l u . Ex i s tu j e řade p r a c í věnovaných s t u d i u termodífuze kys l íku a k a t i " ' 
( " , i u ) 0 v ozářeném a neozárenén pe l ivu / 3 ? , 4 1 , 48-34 a j i n é / . Podobně jako v p ř i p t u e s h 
эа-iOdifuze зе r.odelové předs tavy a k v a n t i t a t i v n í hodnoty d i f u z n í c h k o e f i c i e n t u а у p rozet ím 
zce la n e s j e d n o t i l y , z v l á š t ě pro terrr .odifuzi kovů v pods techiorne t r ických ox idech . 

TerTiOdifuze кул l i к и v VĈ . x в i" j r- i ._x j e v e l s i v ý r a z h á . V podatechioTietr ické- , pe l ivu 

kys l ík - i r r u j e 3TiéreT, к n i ž ž í ~ Teplotár . ( t j . к p o v l a k u ) , v nedstecbio-r .e t r ických oxidech j e 
:iTír opežn.ý (:itřed t a b l e t ) , což T.IUVÍ O záporné hodnot? Q jak pro pohyb kys l íkových v a k a n c í , 
tak i i n t e r a t i c i á l n í c h ior . iú . Hodnota Q p ř i malých odchylkách od a t e c h i o m e t r i e яа rovná p ř i 
b l i ž n ě -103 k-J/";ol а л r a s t e r , x ( 0 , 0 6 - 0 , 1 6 ) яе b l í ž í к n u l e ; tak vy jadřu je z á v i s l o s t ne mo-
car .atví urer.u • p l u t o n i a . J a r i a .Jchur.echer / 4 3 / z j i H t i l i , že v l i v podí lu p l u t o n i a na v e l i -
kost W j e vel г ! r .a lý . Hed i s t r ibude ky.i l íku v p e l i v u p ř í ozařován í je důlež i tým r a k t o r e r ZT,én 
che- ického s tavu p e l i v e a proto musí být brána v úvahu p ř i ocer.éní j eho celkového c h o v á n í . 
I.edavno Г.аяатапг. / ' . 3 / i.avrhM výpočetní model, k t e r ý p i e d i k u j e r a d i á l n í дтапу poměru 0/(U+fu) 
pr i s t a c t o n á m í c n a přec.oriovýcb s tavech ned- e poda tech iomet r ického p e l l v e v z á v i s l o s t i ne 

>l 
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pru-.érr.é -. výbore : . ! , red lá l r . í? . t ep lo t r . i - . g r a d i e n t : e ё а э е . YioSel j. ' . ir.r. . ioxyge:. r e d i a t r i b u -
*.ior) j e j i : zebuiovšr. do c l o i s l : ího program: pro vypočet chová:.í p e l i v e v provozních pod-
r í n k i c h . 

Ve з-е.чг-ě-. p a l i v : , jehož a l o ž e n í j e t yp i cké pio rych l é r eak to ry e za poč-rír.ek provozu 
tohoto p a l i v » , ry lo pozoi ováno : r ě i "é zvýšer.í ко: c e . t r a c e p lu to : . i a v cer . t rá l r . í horké ě á a t i 
зоигвзг» э - i r r B c í poi ů e v y t v á ř e n í - c e r . t r á l r í d u t i n y , -becré proces t e r~á l r . i r e d i j t r i : :ce 
pl :~or. ia j e v e l " i ko-plexr. í a - ; e ; ~ é яе vý ra : : . ě j i pro jevuje a:': po rilo.r.odoié". -zarovár . í 
( v í ce r.ež 1- ."•"" hodir.) e v e l r i vysokých t e p l o t á c h v ce r . t r : t a b l e t ( _jOJ°C). V. vyjear.«::í 
rozsahu ever.tJ&J.:'.Í t e r - á l r . í deho-.oge:.i:ace з-:ёэг.ег.о p a l i v a l e rkovcdr íc r . r e ak to rů jf?c: r-utr.é 
d a l š í experi-ie: . . á l : . í pr- ;ce. ř ro r e d i s t r i b u c i : r a v : e z v l á š t ě p lu tor . ie rer.í vyloučen ~;ecre:.ia-
-из vypařovaní a kondenzace, kdy яе opět p ro jevu je a i l r . á z á v i a l o a : re po~.?r: " / ( . - ? - ) a tím 
r.e - .ocer. í tví p l u r o r . i e . l í c p t l i v o rychlých r e a k t o r u u v - d ř j í a u t o ř i práce / ~ 5 / jako o p t i m á l n í 
hodnotu ; / ( ' . ' • . ; - ) •- 1, .'•"•, př i r.íž j e vypařování ker .vruentrí . . 

; . V ý r o b a л -. í a :: é h o : r a : - p 1 u : o :. * o \ é h o p e l i v e 

. 1 . -ecř.noiog^e ji 'vroby 

řrocea výroby' sméar.ého oxidového p a l i v a :>e v zásadě n e l i š í od ргл • -._. roby VC-. Oba 
typy pe l i v яе vyrábí poatupy práškové m e t a l u r g i e , t j . l iaovár. í- . * •. y.a.-.v. t a b l e t , k t e r é 

зе рек p l r . í do z i rca lovových povlaků. Jediným r o z d í l e - j e zpŮ3.v . . i p r e v y výchozích p r á ško 
vých m a t e r i á l ů : otcrecer.ý piáškový '"0. зе z p r a v i d l a p ř ip rav . •- Konverzi : F , , práškový řuj_. 
r.eco praí.n^.ý (V,Pu)0._ j . i o - získavár.y z o d p o v í d e j í c í c r .-i-.r.h-.o'.ýcii r e z t o k i . 

- zák ladn ích požadevcích r.e průmyalovou tecr.-.i i j ,-Li výroby p e l i v e , s p e c i f i c k ý c h pro 
př í tomnost p lutor . iové kcmpor.an.ty, jame яе j i ? í - J U i v předchozích k a p i t o l á c h . Lze j e s h r 
nout dc 3 k r i t é r i í : 

1) Veškerý oxid p l u t o r i e mu n í -, < úplň? rozp-3t : .ý v koncentrovaní куяеПг.е d -a i č r . é , což 
znamená or.ezit r.e m'r.imu~. pod.'l i n d i v i d u á l n í fáze ruC, v p e l i v - . 

2) Výchozí práškové mater : ; . ly , o b s a h u j í c í p lu tonium, muaí být v maximální možné míře bez 
p r a š n é . 

3) Je r.vV.? ;.::í^it poče t , z jednoduš i t a au tomat izova t t echno log ické o p e r a c e , p ř i k t e rých 
ae me-.tpul j e з práškovými m a t e r i á l y . 

Tato k r i t é r i a vyplynula ze zkušer .oaf í , zíakar.ých především v B e l g i i , :;5R, Prar .c i i a 
Jepor.aku v průběhu poloprá-.y3lové výroby a přeprecovar . í amésr.ého pa l iva L.VP.. Proto . i tar .dard-
v.í původní t e c h n o l o g i e , k t e r é ргеяг.е' s l edova ly osvědčená pos t jpy výroby 'J0.; (a v záaadé i 
technologická z a ř í z e r . í , jev. я -газ téY.í t v r -kev icových boxech) byly v;odífikovár.y jak э o h l e 
de t na požadavky přepracovár.í ( rozp ja t r .oa t p l - j t o r i a ) , tak i r.e požadavky zvýáer.é r ad i ač r . í 
ochrehy p e r a o r . a l j . 

Pru^yalov? pojžívar.é var iar . ty tecbr ,o logie p ř íp ravy práškového У0-, j sou doa ta t eč r . ř zr.á-
rnét jaov d e t a i l n í popyar.y ьврг . v r :sší d ř í v í ; ž í p r á c i / 5 7 / . Př íprava d r -hé kor.pnrar.ty výcho
zí s - rovi r .y a-rénrého pa l i va - ; - 0 - zar'-ír.á arážei .ÍT r . ík te ré z nerozpja tných aloučer.ir. p l u 
t o n i í ( o x a l a t J , pe rox idJ nebo hydrox id : ) z jeho n i t r á t o v é h o roztoku po odatrar.ér . í h l avn ího 
p o d í l j uranu a át ípr .ých zp lod in (proce.i FJí-.KX). s r á ž e n í зе p rovádí za podiiír.ek, k t e r é za
l i s t u j í jednak úplr.03t r e e k c e , jednak v-n ik dobře f i l t r o v a t e l n ý c h k r y s t a l ů . Podobrií jako v 
p ř ípedř ' r a p , з е T.orfologícké c h a r a k t e r i s t i k y výchozí sražanirry p r o n í t a j í do v l a s t n o s t i p r á s 
ku PuO,, k t e rý j e produkte:?, n á a l e d - j í c í t e rmické d i 3 3 0 c í a c e . A k t i v i t a práškového I " J O ? , t j . 
v e l i k o s t e p o r o z i t e č á e t i c a mřrr.ý povrch, z á v i a í p o c h o p i t e l n í i na t e p l o t ž a dobí k e l c i n e c e . 
Мвх1ж;ч hodnoty mírného povrchu práékového íuO^ odpovídá t a p l o t í ž íhán í Р и ( С 2 0 . ) г . 6 Н2Э kole-r 
400 С / 1 3 / . Ve f ra r .co-zakét závoť* r.e přepracovár . í ozá ře . ébo p e l i v e v Le Hague - e používá 
a r ážen í o x e l á t u p l u t o n i a , k terý po p r o s y t í в a u i e n í зе k a l c i n - j e p ř i t e p l o t ž 450°c, 

Skokové schéma t r a d i č n í h o zpúaobu p ř í p r a v y t e b l e t зт.ёзпеЛо pe l ive j e znázorněno ne 
obrázk: 2 1 . Uvedený technologický proces byl používán v poloprovozním závodí Be lgonuc l ée i r* 
v Molu / 5 в / , 

ti 
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Гтаэек UO. 2_ 
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Obrážej 20 

Blokové schéma k l ae i cké výroby amésného p a l i v a 
(Be lKonuc léa i r a ) . 
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Obrázek 21 ukazuje pod robn í j i p ř íp ravu výchozí emžei práškových UOp+PuO„ ( jaou t a k é 
vyznačena Tiíste odběru vzorku n i kon t ro lu k v a l i t y ) . 

Odpad s l i n u t ý c h 
t a b l e t 

Drcení \ 
tZJ 

Proaévání IQ 

Homogenizace/ 
O , 

Zásobník 
na prášek 

1 

Sudy Konte jnery 

Pneutřenapor 

Cyklon 

ť roaéván í r̂ 
~ŤT 

Zásobník 
UOi 

(Míšení Юкд. 

rDozování у " / Dózování 

| Vážení у "| Vážení 

QOI v 
3ped z lisování ' H 

Zásobník líeu 

Odpad 

Obrázek 21 
Referenční technologie přípravy smlsl 
práikových U02 e PuOg. 
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řoužíva эе volně tekoucí práškový U0?, umožňující přidání až 30 hra. % netekoucích práš
ků, ar.iž bv s« ovlivnilo plnění lisoveci'ch metric. Tak je možno vypustit granuleci. Prášek 
IJC зе upravuje keleinecí ne požedovenou velikost mírného povrchu • рек prochází 300 ,urr. sí
tě-., přestože specifikece e kritérie přijatelnosti vyžadují, aby 100 % práškových částic mílo 
roz-něry -ner.ši 100 .um! Práškové odpady z lisování e slinování teblet ae přidávají к základní 
3~éai v -vxřntvích do 10, resp. 5 й. Velmi důležitá operace míšení (homogenizace) зе provádí 
v cylir;drickéT. rotačním zeřízení, jehož precovní objem se postupné zvétiuje z 1 ne 50 1. Po 
ukončení homogenizace a sítování эе před lisováním ke směsi přidává 0,3 hm. ̂  stearatu 2n. 
К lisovár.í se používá tlaku 3 t/cm/. Čtyřhodinové slinování při teplotě cca 1700 С (з před-
slir.ovára'-: při 90C°C se uskutečňuje ve zvlhčené atmosféře Ar nebo dusíku a 5 obj . % Hp. Kon-
cer.trece H.-.0 r.estsvuje žádaný perciální tlak kyslíku. Díky standerdním vlastnostem výchozích 
práškových Tieteriálů, dodržení stanovených limitu technologických fektorú e upletnéní systému 
kontroly kvality,zaručuje proces automaticky dosažení specifikovaných parametrů výsledních tab
let. Závod Beigonucléeire v Desselu byl uveden do komerčního provozu v r. 1973 po lOletém vý
voji e 21etém poloprovozu. Jeho kapacita muže dosáhnout 35 t (U +Pu)/rok. Prakticky identický 
technologický proces je využíván v sesterském závodí CEA v Caderache ve Prencii, který precuje 
od roku 1970 a má stejnou výrobní kspecitu. Smísné palivo vyrobené v obou závodech bylo použi
to jeko část vsázek pro následující termální energetické a experimentální reaktory: BH-3 a Ve-
г.из (belgie), c;,*/i-Chooz, EOLE (Francie), Gargliano (Itálie), Ďodawaard (Holandsko), Oskarsham 
(.Ivťídíjko) a К Г Э (Kanada). Celkově hvlo к roku 1985 zpracováno kolem 8000 kg (U+Pu) e vyrobeno 
př-ез Ě30C proutků směsného paliva pro PWR a BWR /59/. Přes výborné provozní výsledky эе víak 
ukázalo, že jek čerstvé palivo, tak i palivo ozářené do 34 GWd/t (max. lineární zetížení 340 Ж/ 
ci) je nevyhovující vzhledem к velkému podílu plutonia,.které se nerozpouští v kyselin* dusič
né ( *'j -' celkového množství /59/. Tento fakt a vlastní technologické zkuSenosti ve^'• к moiU-
fíkeci procesu a zdokonalení automatizace jednotlivých operací do stavu "hands-off". Ková au
tomatická zeřízení umožnila rovněž urychlit proces výroby a tak snížit profesionální dávky. 

Hlevr.í změna semotné technologie (zkušebně od r. 1963, plný provoz od r. 1985), spočívá 
v zavedení operece přípravy záklední směsi U02 у 30 % Pu02 společným mletím výchozích práško
vých 'JOJ e PuOp» ~ odpadních směsných materiálů ze stupňů lisování a slinování. Tato základní 
směs эе při následující operaci míšení ředí práškovým UOp do potřebné koncentrace oxidu plu
tonia. Další postup (obrázek 20) zůstává beze změny, pouze se vypouští operece prosévéní. 
Proces pojmerovaný MIMAS zajišťuje při přepracování paliva prakticky úplný převod plutonia 
do nitrátového roztoku e zvýšenou homogenitu distribuce plutonia v palivových tabletách. Ve 
francouzském závodě v Caderache pokračují současně i práce na zdokonalení přímého postupu 
výroby bez přípravy záklední směsi, který se opírá o zkušenosti získané při výrobě pelive pro 
rychlé reektory. 

V r. 1985 Belgonucléaire a francouzské COGEMA uzavřely smlouvu na rozšíření kooperace 
v oblasti plutoniového peliťs pro termální reaktory, zahrnující obsáhlý program výzkumu a vý
voje s cílem zlepšit jek kvalitu paliva, tak i provozní zařízení /60/. Byla vytvořené nová 
firmě С0Ш0Х, která bude komercializovat směsné palivo. Ve stejném roce EdF oznámila své roz
hodnutí recyklovat plutonium ve svých 900 MW reaktorech. Protože podle současných odhadů exis
tující výrobní kepecity nebudou po r. 1995 schopny pokrýt poptávku, začne teto firma provozo
vat v letech 1993-1994 závod MELOX (100-12C t (U+Pu)/rok) v lokalitě Marcoule. Jeho výstavba 
začala v letošním roce. 

Zápedoněmecká společnost ЛХКЕМ rovnti začátkem sedmdesátých lat zahájila výrobu většího 
množství směsného paliva, přičemž byl adaptován osvědčený postup přípravy teblet UO, - HBU. 
Bylo vyrobeno více než 8000 palivových proutků, hlavně pro reektory Oundremmingen (BWR) a 
Obrlgheim (P»T>). Toto palivo dosáhlo úspěšně maximálního lokálního vyhoření 20 000, respekt. 
41 000 KWd/t (U+Pu) /61/. Ukázalo so však, že palivo nesplňuje nový požadavek rozpustnosti 
plutonie e to vedla ALKEM к rozpracování dvou nových technologických procesů a jejich zave
dení od^r. 1981. První z nich, OCOM (pro zpracování výchozího Pu02 z Le Hague), vznikl opti-
mizecí kleslcké technologie* Schéma celého procesu je etejné jako v případě postupu MIMAS a 
používá se rovněž koncepce základní směsi. Hlavní podíl UO. (z procesu лис) se к nastavení 
žádoucí koncentrace Pu přidává v druhé operaci po ukončení společného mletí základní směsi. 
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í ř e s - o , že rozemletá зтез 70 " 'AV ~ 30 '.' luO . přeatává byt volně t e k o u c í , p ř i mí jen í eai 
•• г.ээзг-.ého množství volně tekoucího "0 vy tvá ř í m a t e r i á l vnodr.ý pro přímé l i a o v á n í . Mlet í 
в z v l á š t ě n á s l e d u j í c í míšení jsou klíčovými operacemi pro doaai-er.í homogenní d i s t r i b u c e 
p l u t o n i a . Velni ;et::o:r::r.;.' - e t e r i á l zák ladn í směsi má t o r i ž vysekou t endenc i к v y t v á ř e n í 
eg lomerá tů . coi může véat к s eg regac i ; o 0 ; . Pro p ř íp ravu zák ladní 3~.ěsi by l vyvinu* s p e 
c i á l n í kulový mlýn / г . / . Jeř.o ty t i schématický popia j e v dos tupné l i t e r a t u ř e o j e d i n ě l ý . 
V převážné v ě t š i n ě з е pouze kons t a tu j e vysoká moo zvýšená úroveň mechanizace a a u t o m a t i 
zace j e d n o t l i v ý c h o p e r a c í э p o u ž i t í - s t í n ě n í a dálkového ov ládaní l e z b l i ž š í h o p o p i s u . , sk 
v r e f e r á t u / 6 3 / lze n a j í t r .áatin směru vjvo;e r o b o r i z a c e ope rac í p ředáván í zásobníků e :uQ~. 
odeb í r án í vzorků в t ř í d ě n í t a b l e t . Závod s p o l e č n o s t i ALKH." v Har.au má kapac i tu 16 t ( ' . : .;-u)/ 
rok я plánovaným nárůstem do 40 t / r o k к roku 1030. Rukavicové boxy, ve k t e rých j e umístěna 
p lu ton iová t e c h n o l o g i e , ae nacháze j í v ocelovém ochranném kry tu rovněž pod tlekovar.ém vůči 
a tmosféře výrobní ha ly ( p o d t l a k o v á ) , r.lezi boxy a k r y t e - , krytem e halou a konečně i ~iezi ha
lou e v n ě j š í atmosférou j30u použity a b s o l u t n í f i l t r - / , přičemž t l a k postupně k l e s á a v bo
xech j e n e j n i ž š í . 

Fřea veškeré bezpeč:.oat: í o p a t ř e n í zahrnuj í popaané postupy i n h e r e n t n í r i z i k o , vyplý
vej í c í z p r a k t i c k y nevyhnutelného usazení č á a t i c FuO. na s t ěnách rukavicových boxů e z a ř í 
z e n í . Z t oho to h l e d i s k a J30u výhodnějš í t e c h n o l o g i e , u k t e r ý c h j e vyloučena manipulace a 
i nd iv iduá ln ím práškovým Pu0„, míaení i m le t í a k t e r é vycháze j í ze apc lečného roz toku obsa
hu j í c í ho p l nonium a u r a n . Příkladem úapěšné t e chno log i e a p o l u s r á ž ^ n í j e p roces AUFuC 
(A-mon ium-" r8ny l - i l u tony l -Ce r tone t e ) - vyvinutý s p o l e č n o s t í /.LK.-;..: na základ* proceau Л7С. 
lo -iveder.í p r ep r scove t e l akeho závodu ve Wecker3dorf u má t e n t o ргссез z a j i s t i t p e r s p e k t i v n í 
dlouhodobou r e c y k l a c i p l u t o n i a v r e a k t o r e c h "3K. I zde j e využíván* přednos t p r í p i a v y zák led -
ní 3m?3i я vysokou koncen t r ac í p l u t o n i a , t j . omezení objemů, zpracovávaných v p lu ton iová v ě t 
v i . V p ř ípadě AVPuC základr.í s~ěa obaanuje do 40 :'• Pu. Proces začíná amíaer.ím potřebných 
mnoŽ3tví n i t r á t o v ý c h roz toků Ú'(VT) a Pu(IV) v nádobě з bezpečnou g e o m e t r i í . Výsledná koncen
t r a c e C'». ru) dosahuje сев -'.OZ g/l. Přidáním koncentrované K'.G ox idu je ótyr- iocné plutonium 
na šes t imocný p l u t o t . y l , k te rý зе spolu з urenylovými i on ty s r á ž í j eko 3měaná fáze t e ^ r e -
emmonium-t r íkeruoneto-dioxourer .e t -p lu tor .e tu (TIH.) , ( O,Fu)0 .(C0.J , . ne s r á ž e n i зе používá 
plynného K!-'j a CO ., podobně jako při А0С. Po ukončení s r á ž e n í dsr.é š a r ž e ae hrubozrnnv A"iu0 

bezproblémově f i l t r u j e , pro-ývá а рак зе jed. .ostupríovl k a l c i n u j e i redukuje na 0 J , F U ) O . . 
ve směsi H-,*.:., p ř i t e p l o t ě kolem 750°C (nap ř . / 6 1 , 6í., 6 4 - 6 6 / ) . Výaledný prášek směsného 
oxidy má zák l adn í v l a s t n o s t i ( t v a r č á a t i c , p o r o z i t e , měrný povrch , obseh F~, s t d . ) velmi 
podobné v las tnos tem "0^ z proceau A0C. Velmi důleži tým faktem j e , že jak práškový AOÍuC, 
tak i ('Т,Ги)С -, jsou volně t ekouc í a mohou být t r anapor továny pneumaticky. Při tom jsou d o s t a 
tečně b e z p r a š n é . C h a r a k t e r i s t i k y typického směsného oxidu z AOIuC uvádí t a b u l k a 12 po'.le / 6 2 / . 

Tabulka 12. 

Základní vlastnosti práškového (!J,i"u)0 
z procesu AOiuC 

Měrr.ý povrch (BET) 
3techio~etrie 0/('J + Pu) 
Oypr.á hustota 
Setřepr.á hustota 
Teku tost 
Hustota tablet po standardním 
lisování a aHnování 
Rozpuatnoat v UNO, 

5 - 7 m2/g 
2,07 - 2,12 
2 g/err3 
3 g/cm 
dobrá 

10,25 - 10,55 
99,5 % 

g/o*-3 
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Obrázek 22 der.o:".3tr'Jje predrosx spoiu3rážení oxidi oproti píípravě z oxalátu z hledis
ko výskytu ;e-nr.é frakce 5/л, která by při hypotetické havárii mohla proniknout do lidského 
organismu přes plíce /61/. PráSkovy (U,Pu)0p z procaau AUPuC se déle zpracovává obdobní, ja
ko -nateriál z postupu OCOIf s přihlédnutím к optimalizaci vztahu mezi hustotou tablet po li
sování a slinování. 
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Obrázek 22 
Rozložení v e l i k c s t i č á s t i c FuO-. e (U,Pu)0, 

Tabulka 13 shrnuje к pros inci roku 1986 zkušenosti КШ/ALKEM se srařsným tl-Pu pe-
liverr. zdokonalenými postupy. 

Tabulka 13 

Provozní zkušenosti HSR ae amřsným pelivem 

Elektrárna 
(typ) 

MZFR, Karlsruhe (PWR) 

KWO, Obrigneim (ÍW?) 

OKI., i.eckerwesthe' 
(FWR' 
KKU, Unterweser (PWR) 

BZN-2, Beznau-2 (PWR) 

KKG/BAG, Grařenrheinfeld 
(PWR) 

r 
t 

Rok vaázky kazet 
ae aměsným 

oxidem 

1972 

po ; 372 

po 1982 

po 1984 

po 1984 

po 19$5 

i 

Počet kazet 
ae emiBxiým 
palivem 
(ell-MOX) 

8 

33 
13 

20 

12 

16 

16 

Počet 
palivových 

proutku 

• 296 

5940 
2282 (OCOM) 

58 (AUPuC) 

4100 (OCOM) 

1883 (OCOM) 
949 (AUPuC) 

2864 (OCOM) 

3264 (OCOM) 
512 (AUPUC) 

Maximální 
loká ln í 
vyhoření 

MWd/kg(U+Pu; 

14 

41 
44 
44 

46 

33 
33 
31 

27 
27 

27 



Japonské orgar.izece Plutoniu-. Fuel jevelop::e:.t Facility a Plutoniu- r'uel Fabrication 

Facility- (i???) зе od roku 1J66, reap. 1'372 podílely :.a vývoji technologie výroby s-ésr.ého 
paliva pro rychlý reaktor • pokročilé ter-iální reaktory AXK - prototyp Fugen. Kecyklace plu
tonia v ko-.erčrích L«R je v současné dcbě považována v Japonsku za vel-i perspektivní a opí
rá зе o zkušenosti, získané při výrobě" více než 58 t paliva pro Fuger. (kor.ec r. lc"64 /67/). 
•Japonsko disponuje originální-, post-ирет příné konverze ssěsi nitrátových roztoků uranu шplu
tonia ne 3-résr.y oxid a libovolnou koncentrací Fu pottocí T.ikrcvlr.ového ohřevu. Schéma polo
provoz:, ího zařízení pro tento ргосея о kapacitě 2 kg ('J,?u)0o/der. reprodukuje obrázek 23 
/68,6; V. 

Q-® 

1) мазоЬ-..ík 3T:ěar.ého roztoku 
,:) iásotr.íi a presnýn objemem. 
?) Fřepadové nádržka 
4) Jednotky tikrovlnového ohřevu 
5) Denitrační eparature 
6) Denitrečr.í nádoba 
7) Kondenzátor 

S) Jkruber 
'.'•) t-lynová výpust 

10) :;á jcte pro ÍECO, 
11) "'ádoba pro FIX)-, ze akrubru 
12) Oškiabovecí zeřízer.í 
13) Kalcir.ačr.ě-redukčrí pec 
14) Kulový T:lýn 

Obrázek ;:3 

Sché-.a konverzní linky (2 kg MOX/den) ne záklede' 
•nikrovi-ového ohřeve roztok'; 'J a Fu. 

Připravena srés roztoků Fu(:;C_), e J 0 ? ( ; ; 0 - J ) 2 se zavádí z tanku o ргезг.е-, obje-riu do 
denitrační jednotky, kde ne ohřívá pomocí Tiikrovlnového zdroje. Zde dochází při teplotách 
do 40C С к vypařovaní ffií, a terrr.álr.ítiu rozkladu srrési n i t r á t ů ne PuO?-"J0,. Vlastnosti pro-
cuktu der.itrece závisí hlevr.é r.a výkonu r.ikrovlr.ového zdroje. Згг.ёа PuO^-UO- ae lelioe ae-

^ J o 

škrabuje z denitrační nádoby e postupuje na žhodinovou kelcineci na vzduchu při л, 800 Cj 
kalcinací зе odstraňují zbytkové oxidy dusíku a UC, přechází na и -,C ч . Podmínky kelcinace 
a následující redukce (4 hodin/ pří cca 700 С v í;~ з 5 ?• H?) mají jekc u vSech podobných 
prcceaú zá3adr.í vliv ne vlaatnost i výsledného snesného oxidu. Práškový a^čaný oxid zíakený 
t ín to pcstupe- e plné rozpustný v НТО.., má s t ab i ln í kva l i tu , j e dc t ře al inovetelný. Vý
hodou je i -nelé rr.nožství technologických odpadů. V loka l i t ? přepraccvatelského závodu v To-
kai je dokorčovsna nové provozní linke Plutonium Fuel Production F a c i l i t y , obsahující 2 за-
Tiostetné vétve pro rychlé pelivo a pelivo ATR a počáteční kepecitcu 4, гезр. 40 t (TJ,Pu)0?/ 
/rok. Obé vétve jaou prei ,icky plné .utc^etizovány a délkově ovládány, takže jsou pcvežovár.y 
za deTOnstrečr.í prototyp budoucího průmyslového závodu. 

V USA f i r"8 Kerr-McGee rozpracoval* a společnost Generel E lec t r i c zdokonalila ргосея 
COPRECAL, zahrnující spolu3rářer,í uranu a plutonia čpavkem, který poskytuje rovnéž plné 
rozpustný smísný oxid /10-7?./. Srážerí se provádí při vysokých hodnotách pH, což zej íá tuje 
dobrou f i l t rove te lnos t sreženíny a vylučuje selekt ivní aréžer í jedné z ko?'ponert. 3méa pcly-
urarétu amonného e Pu(OH). se dvoustupňoví kelcinuje (тех. t ep lo tě 7O0°C) a'následné redu
kuje při 700-800°C ve fluíd-í-n l o ž i . Exis tuj íc í zařízení ná kapacitu 0,5 kg práSkového 
(rj,Pu)0,/hod. 
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-.;. Kontrole kvality 

Kvalita з-езгег.о ursr.-plutor.iového paliva, tj. 3tupeň 3hody charakteristik prcduktu 
3 přede- specifikovar.ými požadavky, je zajišťována podobně jako v případě berného paliva po
mocí komplexr.í kor:trcly viecr. technologických operací, meziproduktů в kcnečr.éhc produktu -
pelivo-.ých proutků, гезр. kazet. Systém kontroly kvality vychízí z konkrétní '.echr.ologie 
e i osazeného stupně jejího zvládnutí. Tento systém stanovuje přípustné odchylky od nominál
ních parametrů jednotlivých technologických operací, meziproduktů i produktu, jakož i typ 
e frekvence kontrolních měření, fiozsah kontrolních operací se logicky redukuje směrem, od před-
provozr.í etapy výroby к náběhové a rutinní výrotě. Podrobněji jsme tento proces popsali v na
zí práci /57/, kde lze rovněž najít pcpis řady kontrolních metod, které jsou shodné pro oba 
typy ptliv - L'0- a (",pj)0-,.. Prcto se zde omezíme jen na uelmi stručný obecr.ý výklad e metody 
specifické pro kontrolu kvality smísnéhopslive. 

Typický sybtém kcntroly kvality, používaný Belgonucleairc /53/ zahrnuje: 

in-line: 100;"— ní nedestruktivní kontrole (např. vizuální kcntrcla průměru tablet, 
délky sloupce tablet, hotových prcutků) 

on-line: statistická nedestruktivní kontrola (např. rozměr tablet, оЬзаЬ vlhkosti, 
složení reakřních plynů) 

off-line: statistická destruktivní kcntrola (chemické analýzy obsahu Pu e neči3tct, 
stanovení poměru 0/('J+Pu), keramogrefie, metalogrefie). 

Haximálr.í rozměr částic FuG,, je obsažen v certifikátu výrobce, kromě toho veškerý práé-í 
kovy Pu0o je sítován před operací míšení s U0„. Finální kontrole se provádí statisticky na 
základ? keremcgrafie a ot-eutoradiogrefie slinutých tablet. У případech jakýchkoli odchylek 
technologických parametrů od r.orm;y, se používá statistická nebo 100/í-ní neutror.oradiograf ie 
hotových proutků. 

::ominálr.í obser. tu, definovaný jako Г и с е 1 к / и • Pu c e l l t p. F u 8 t < p / J + - % e l k . nebo 
Pu , /v f ?и__,,_ atd., зе nastavuje přesným vážením vypočtených množství obou surovin 

před míšením na základ? známého izotopického 3ložení plutonia a poměrů Pu/PuO,, a TJ/U0,. 
Pokud se ke směsi přidává cdped z lisování anebo slinování tablet, bere зе do úvahy izotopické 
.ilofer.í s pcmér V.P*j/(ir,Pu)0o. :.:e tyto výpočty existují výpočetní progrřmy, rcvr.ě? jsou progre-
mcvatelná dózovecí zařízení váh. Kromě toho зе provádí statistický odběr vzorků směsí prášků 
po míšení (cce 5 g) pro coulometrické stanovení obsahu Pu. Jestliže nalezená relativní odchyl
ka mezí vypočtenou a specii iteover.ou koncentraci Pu převyšuje 0,5 ^.přidává se ke sméai odpo
vídající množství PuC, nebo 'JO,, e operace míšení se opakuje. V pcstupech spolusrážer.í je nomi
nální obsah plutonia zejištcvár. přesným dózováním roztoků a přesně stanovenou koncentrací Pu 
s ''. Statisticky se kontroluje koncentrace Pu ve зпёвт.ега roztoku. 

H-moger.ita rozložení plutonia je v podstatě daná ověřenou efektivitou mísícího zařízení, • 
proto se homogenita připravené sněsi ověřuje opět pcuze statisticky, stejnou metodou jako v 

239 přípedě kontroly obsahu plutonia. Základní charakteristiko palivových tablet ( ?u-i.v /cm) 
je opít zajišťována nepřetržitým monitorováním všech technologických parametrů a faktorů, 
ovlivňujících rcprcdukovetelnost této veličiny (izotopické složení, nominální obsah Pu, veJi-
kcst částic PuC,, makrohomoger.ita a hustota tablet). Přesto se teto charakteristika ještě kon
troluje pomocí aktivního Jf-scanrir.gu všech finálních palivových proutků. Zdrojem záření je 
buď r J "Cf nebo vlastní /-zářerí. Gamme-scerningový test pedává nutnou informaci ne základě 
integrace údajů o izotopickém složení .výchozích materiálů, mikro- a makrohbmogenitě uvnitř 
tablet, huatote lůrěu tablet, mezerách mezi tobletemí a o geometrických vadách tablet. 
íočíteč zároveň '~8.trBmenavá' celkové množství štěpitelného plutonia přítomného v každém pali
vovém proutku, čínž -. pre danou šarži výchozí práškové směsí bilancuje materiál, který prose] 
celým tecnnologickým procesem. 

Alfa-kentamínece na povrchu proutku smí dosáhnout pro celý pevrch maximálně úrovně 10 000 
rozpadu/min. Při eventuálním překročení této hodnoty se provádí dekontaminace acetonem • jemno-
zrnným (l#um) práškem Al-0,. Ostatní testy • specifikace se pro směsné palivo prakticky neliší 
od přijatých pro komerčně vyráběné palivo LWR /57/. 
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: .3. Iíl?i2i'šr:i. ?~r?£Í£-iS?f.2f.fí:£?ríl«.EPll2SS 

Z hlnáii .e kri t i írost i nevyvolává skladování kezet з ('-',Pu)0o. et j i ž čerstvých r.ebo 
vyhořelých, рго:1е::у odlišr.é od urerového pel ive. Čerstvé kazety siejí zpravidla v libovolných 
pcd"ír.kÉch skladovér.í X„ o r.řco ser.ií než ekvivelentrí karety UOp. 

Vzhlede- к r.euti-sr.ové erdsi izotcpi plutcníe • f -záření 241-Ara a 247-í/ (dceřinné 
prvky 541-?--) susi být při skladovárí a renip. leci a čerstvými kezetemi respektovány stejné 
zásady ;акз ve výrobnía závodě. 

Při trer.apcrtu vyhořelých kazet obsahujících směsný oxid je. nutr.o počítat 9 následují
cími fakty /73/1 

- neutřenové dávka na vr:řjíía povrchu kontejneru je přibližní dvojnásobná, což muže ovl iv
nit kapacitu existujících transportních kontejneru, f-aktivita je zhruba idertická; 

- zbytková energie směsného paliv4 je přibližně o 20 % vySáí, než и uranového paliva při 
stejné hloubce * pruběhu vyhoření. Tentc rozdíl je o nnoho mer.dí neř ty, které se vyskytují 
-ieií běžnými kezetsi i •" rozdílnou tloubkcu vyhoření nebo dobou chlazení; ex is tuj íc í transport
ní kontejnery jaou proto vyhovující. 

Předchozí údaj* o vyrobí směsného paliva dávají představu o rozsahu transportních ope
rací od výrobci к reaktorům, které j i ž byly uskuteSniny. 

6. C h o v á n í p a l i v a v r e a k t o r u 

6.1. Rad i ajj£í. chování 

V předchozím textu jeme se jiř zmínili, v jakém objemu bylo směsné pěli x pokusní po
užito v experimentálních a energetických reaktorech (převážní Belgie,.NSR, Japonsko). Jak v 
pruběhu ozařování, tak Г při porsdiaíriíir. hodnocení byly získány zkušenosti, které dávají ur
čitou představu o pedobr.oati 81 odlllnoeti chování stísného palivo a paliva U0 2. Poradiaíní 
hodnocení ozářených proutku pokračuje přirození 1 v aouiaané době. J* ovíes nutno podotknout, 
že vítilne porediečníeh experimentálních výsledku byla prozatím získána na palivu, vyrobeném 
klasickou (tj. nezdokonalanou) technologii míšení práškových surovin a tudíž nutní obsahují
cím velká vT.ěstky clete plutoniové fáze. 

Publikovaná výsledky /60, 73-78/ dovolují určinit několik předběžných .ávíru: 
- obecná chování palivových proutku (reap, kazet) a* «aíanýtn pel iven Je nejen vyhovující, 

ala z hltdlake výskytu poruch Je dokonce leplí, než chování uranového pollvej 
- v nominálních provozních podmínkách smlsne palivo vykazuje mer.ií mechanickou interekcl 

a povlakem (PCMI). 
Nejrozlehleji! belgický program etudla chování amlanáho paliva při vysokých vyhořeních 

(do í5 MWd/kg v BR-3 a DOBE#AAMu), ukázal, že umíatíní tablet (U,Pu)02 do daného povlaku ne
ovlivňuje prodloužení proutku. Radiační rust zlroaloyového povlaku zastává řídicím parametrem. 
Na druhá straně ponlkud odlllné vlaatnoatl tablat (tf,Pu)02 (zhutnlní.awelling, creep) hrají 
významnou roli v prfiblbu amin pramlru proutku po uzavření mezery mezi palivem a povlakem. 
Vlaatnoatl povlaku přestávají být tudíž jediným rozhodujíoím parametrem. Protože práakový U02 

použitý pro výrobu araliaáho paliva nabyl totožným a materiálem standardního uranového paliva, 
111111 ее 1 Jiné parametry tablat (huatota, tvar, mezera), nejeoo tyto výsledky Jednoaneíné. 
'J řady proutku bylo zainamenáno vltfl relativní zmenlení pr&miru než u proutku U02| v jiná 
ezařovací adrii tyto hodnoty byly arovnatalná /75/. Swelling (U,Pu)02 Ja považován ze manil 
než u uranového paliva • hodnoty oroapu jaou v l t l í , oož autoři vyavltlují odlilnostmi kyalí. 
kovýoh potanolálo, Jakož 1 rozdíly v dletrlbuoíoh It lpění a teploty v obou typech tablat při 
daném výkonu a vyhoření. Podle JCW/AbXBÍ /78,79/. které poauaovaly aralané palivo a maximálním 
it radním vyhořením bataty 35 MWd/kg avIdSÍ výaladky porad l i íní ho výzkumu vsbladam ka zrninám 
pramlru proutku (cladding oraap down) o identiokém ohovánl amlanáho a uranového paliva. 

JO 



Shodné э belgickými úd»;i byly p.'i děném vyhoření konstatovány menší integrální zněny objemu 
směar.ého pelive, vyvolávané zpočátku doslinováním e později amellir.gem. 

Podíl štěpných plynů uvolňovaných ze snesného píliva vyrobeného klesi-.kou technologií 
je obecní vřtií (obrázek 24). Podobné výsledky byly neznamenány teké jek u francouzského, tak 
i německého nezdokonaleného paliva. Za pravděpodobnou příčinu je povežována poněkud r.ižší 
hustotě směsných, teblet, odlišná T.ikro3trukture, která vede к mikroskopicky nehc jger.nímu ště
pení e především přítomnost diskrétních částic PuOp. Lokální vyhoření částice PuO. může totií 
dosáhnout až 30C Wd/kg Fu. Tato zjištění potvrzují výrazný vliv mikrostruktury výchozího pá
livé včetně homogenity distribuce plutonia ne uvolňování štěpných plynů při ozařování. Mode
lové výpočty provedené Belgonucléaire pomocí doplněného kódu СОЕГРТКЕ, ukázaly jednoznačný 
doped zvýšeného lokálního štěpení a poklesu tepelné vodivosti ne eglomerátech Fu při hetero
genním rozložení plutonia. 
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Vyhoření 30-50 Wd/kg M 
Obsah PJ v proutcích MOX 4-11 hm.S 

100 200 300 400 
Мех. lineární zatížení tablety (W/crc) 

600 

Obrázek 24 

Uvolnění štěpných plynů 
z paliva Bfl-3. 

V současné době se shrorražáují údaje o chování paliva z procesu MIMAS, OC0K, AUPuC, 
které se podle prvních sdělení ukazuje velmi nadějným. Demonstrační proutky s palivem MIMAS 
byly ozářeny do extrémně vysokých hodnot vyhoření (80 MWd/kg u špičkové tablety) . Kontrola 
prvních kazet s pelivem AUPuC а 0С0М po vyhoření 34 MWd/kg, resp. 26 MWd/kg rovněž přinesla 
výborné výsledky. Uvolnění štěpných plynů, změřené na dvou proutcích paliva AUPuC, bylo to
tožné s hodnotou pro U02» Tyto nové typy uran-plutoníového paliva jsou z hlediska rozložení 
plutonia dostatečně homogenní, nicméně i zde Je nutné к zamezení natb:ěrného lokálního vývinu 
teple specifikovat maximální přípustnou velikost eventuálních částic obohacených plutoniem. 
Podle / 79 / záviaí tato velikost na obsahu étěpitelného plutonia v dané č í e t i c i podle vztahu 
(14), kde d je přípustrv průměr я /ira, a ^ Q je koncentrace Pu»*0? v 55. 

S r ušt°2 
(14) 

T»,4 pro teoreticky maximální 100 % obohacení itěpítalným plutoniem vychází průměr částice 
rovný 100/um. Podrobný model vlivu přítomnosti částic obohacených plutoniem na uvolnění 
štěpných plynů, zahrnující vliv mikroatruktury matrice, byl vypracován v Belgonucléaire /80/. 
Srovnání difuznícb výpočtu (COMETHE III) e výaladky poradlicr.ího hodnocení paliva в různě 
velkými eglomeráty PuO, ukázalo, že pouze v případě 6-ti mikronových částic bude uvolnění 
štěpných plynů podobné J»ko u U0o. Pokud plutonium Je koncentrováno v aglomerétech • 100^um, 
uvolnění štěpných plynů probíhá o tr.noho rychleji v důsledku velmi vysokého vyhoření v centrál
ní oblasti částice. Komplikovanější model umožňuje predlkovat chování paliva a eglomeráty o 
rozměrech 6-100 лип. 
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: г; v у.; dK.vcr. •:у:.з:-е:..с:. prLapiv:; .. Зте.):.е:.о p e l i v e к -'vyse. ! v : . ! * : : ; : . ; -.lek.; ply: . , 
v proutku h e l i u - , k - e : # .'«• .-e: e r . . ; t v uú j l ed* . t r c . ' : ý c : з*ёге: . : e u<--гэире :. • : е:.л-•-»:-.'-
v;.'cr. prvků (r.levr.í . . ' . ; í - : j , ..4 - . - , . - . ; i - :u , ..-;._-C"., v í - C t ) . . xper !'::e:. :y :.e :•:•-; J proutky 
j p.oé. t e č : . ! - :Г?ке- .he e t ~ . í e ly :.ая1е ÍJ.- : 'cí h o i - o t y í t a h u l k e 1 4 ) . 

e.;*o uve>!£:.e pio.:*.-.y . yly 

Тагиле 1-1 
-třr.y oiser.- helia ve .?•:-'rir.é- paliv v zsvi:ii: 

:.6 vyhore:.! 

u.jpesr.e provozoví 
:."'.i/k.- a tek :e~; 

.'"t:ed:.í vyhoře: í 
prou*k. 

•cr.vd/t 

4.9 
58 
6£, 

!."r.o:'.3tví he 
po ukc:.čer.í 
kar.pe:.? 
v ' p o č á t e č 
ního -r.r.cžatvi 

1;.-
113 
Ш 1 

:.V e: i: vy ho: e:.i 
•'•rjvslv .icuop:.:.: t 

З-.ŽJ: é:~.o pelivb яр!:.1" pcže.hova:.é kri
tériu--: :.a p.-e:lek. 

Chcví:.; a-.ěar.ého pelive p: i pře
chodových stavecr e re-peer. ne ověřoval 
prozatít : e o~eze:.ét počtu proutků, 
evšek 3 vei~i po.:itiv-.i-.i výsledky. ~..F 
ih-j oyl pro veder, experi-er.» 3 výrszr 
pio-":::.yr zetížer.í~, který vedl к po£ -
zer.í projtkú '.-;• pr'ixe~ž veSkeré pro 

ky (V,?u)0 zůstaly r.eporušer.é. .řva z 
técr to proutku 3 vyhorer.!- 47 ziiVi/kg 

byly dále ozářeny při pro-ér.r.é- zatížer.;' do C.L, геяр. 77 :>rAd/kfc- ber jakýchkoliv nepetivních 
důsledků. KifJ/ALKh:,: /78/ provedla ?7 re~pových zkcusek zkrácerých proutků яе "3tar.derdr.i-" 
a A'.'1'uC pelive::., jejichž pod~.!::ky uvádí tah. 15 a ta;. If. 

iet-lke Iv 

harekteriatiky proutku použitých к rampovým experimente 

3 , 2 h T . •-• f U á t V 

Průmžr t e h l e t 
Kuatote t a b l e t 
" a t e n d e r d r . í " 
AU Гц С 

Zry-4 povlek , pc 
Hozmřry povlaku 

P 

ОС 

10 

írodt.ím ": 

9,Oř- -~ 

10,? g / c . . 3 

10,35 fju~? 

s t r e : . ě r . í pr .utí 
7 x •),?!'. -,.-

Celková dé lka 385 ~~ 

Oélke 
pel ivového 
s loupce 310 -•.-
Mezera po prů-.čru 0 ,2 mm 
' i l tk Не / 2 , 5 b a r . 

i a b u l k e l t 

Parametry rampových exper imentů n p rou tky rcněV.ér.o p e l i v e 
na KWO a HPK Setter . 

Po í e t proutků 

Rozsah vyhořen í (MWd/kř) 

L i n e á r n í z a t í ž e n í před rempem (W/cm) 
po retrpu (W/cm) 

Ryehloet zvýšení z t t i ž e n í (#/cm min) 

KWO 

(U ,Pu)0 2 

s t a n d a r d n í 

14 

5 - 21,8 

160 - ЗбО 
270 - 420 

70 - 100 

HPH Pet ten 
( U , P u ) 0 2 

s t anda rd n i 

10 

3 ,3 - 32 ,1 

290 
480 - 566 

100 

(U..P'j)02 

AJPuC 

3 

27 

265 
420 - 480 

100 - 120 
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J a i r y z t p c r t o pioutkú ::e'-yi poruše: ' . , p ř e s t o ž e dosažené hodr.cty l i n e á r n í h o z a t í ž e n í po zvý
š e n í výko:..: zi .a^.é p řesehova ly l i - i t r . í hodnoty pro proutky u k y s l i č r . í k e - ; r»v i ě i t ý - o s t e j 
né- v y h o ř e n i . l o r a d i e z n í hodnocení d á l e ukáza lo , že po rez.pech zÚ3telv roz - . ř rové г-nřr.y v 
-.ezícr. cážr.ýcř pre p a l i v o V0. ;. ovše~. - r .ožs tv í uvolněných š těpných plynů Vylo poněkud v y š š í . 
I-rogreny k v a n t i f i k a c e o d o l n o s t i s-.ěsr.ého pa l i va к r e -poveru zvýšeni výkon, po p ř e d c h o z í -
i iouí .odohé- i t e i i l r . í - r ozařování p o k r a č u j í ve všech výše z-riírěr.ýcr. ze - . í ch . Kovr.ěž pok raču j í 
s t u d i e ohe-.ického s t avu srrěsr.ého p e l i v a po vyhořer i 3 důraze-, r.a s l o ž e n í v r s t v y u s a v í r e j í c í 
-.ezeru в ne o x i d a c i povlaku . ^ T o z a t í - výs ledky r e a k t o r o v é h o v y u ž i t í s-ěsr.ého p e l i v a j sou 
*edy p o z i t i v n í ; r o z š í ř e n í exper i - . e r . t á ln ích ú d e j ú , k t e r é j e očekáváno v b l í z k é b u d o u c n o s t i , 
- - o r n í v e r i f i k o v a t p ř í a i u š r . é výpoče tn í - o d ě l y chování -ohoto p e l i v a a z v o l í : op t i - . á i r . í va
r i a n t y jeho a p l i k a c e j ak z h l e d i s k a fyziky r e a k t o r u , tak i z h l e d i s k a - a t e r i á l o v ý c n v i a J t -

'-'•-'• b ? 2 Í £ i ' 2 ř í 0 - é . 2 Í S i 2 l i 2 . Y í i ; i i ^ 3r:éaneho g e l i v a 

i o e r o i n ý rozbor r a d i o l o g i c k é h o z a t í ž e n í pe rsoná lu j e d n o t l i v ý c h provozů pa l ivového 
cyklu 37í«aného p e l i v e u s k u t e č n i l a Komise evro tského 3 p o l e č e r . 3 t v í , j e j í ž výsledný r e p o r t / 8 1 / 
зе o p í r á o 10 nezáv i s l ých p r a c í provedených Б е ' g o r . u c l é e i r e , CPA, POP a t d . Jako t z v . r e f e r e t . č 
ní t e c h n o l o g i e t y l o uvažováno: sk l adován í 4 t uO,-, výrobe lžO t p e l i v a ročr.é ( - í - i en i "0 -
- ГиС ) , provoz ;?C0 •"•'•»,. r e a k t o r u s 33 •" azíéar.écio p a l i v a v zóně (obohacení :u 4 , i ' , 
vyhořen í 33 '.r.vd/ki?) a p řepracován í vyhořelého p e l i v e o f e r u j í c í h o p l u t o n i u - 1 . a .-. gene-
r s c e 3 produkcí PuO,. 

P r o f e s i o n á l n í expozice r y l y vypočteny po-ocí d e t e r - i r . i s t i c k é - e t o d y z a h r n u j í c í veške ré 
č i n n o s t i děného provozu, typy p e r s o n á l u , časové 3r.í?.:ky j e d n o t l i v ý c h č i n n o s t í a t a k é ocen ím ' 
r a d i o l o g i c k ý c h podmínek, Pabulka 17 sh r r . j j e a b s o l u t n í a d i f e r e n c i á l n í expoz ice pro i p a l i 
vové cvkly - л pal ivovou zor.cu bez Pu a o b s a h u j í c í 10 t á t ? p i t e l n é : : 0 p l u i o r . i e . Jek j e p e t r n o . 

v y u ž i t í p l u t o n i e vede jen к -nelé-u zvýšení k o l e k t i v n í h o dávkového e k v i v e l e : . ; u - -nexi-.álně o 

i'eb-Jlke 17 

Koleki :v . . í p r o f e s i o n á l n í expozice dvou r e f e r e n č r í c h pa l ivových cyklů 

Operece 

G k l e d c á r . í iu'. 

Výrobe ( J ' , P U ) ; _ 

Provoz Г V.'?. 

í řepreccivár.í vyhoř , p e l i v e 

Výroba PuC. 

Trer.spoi t 

Celke-

Celoté lový k o l e k t i v n í dávkový e k v i v a l e n t 
rr.er.3v 

Cyklus bez Eu 

považován zs 0 

považován ze 0 

б,зло1 

•'-,4 

2,5 

považován za 0 

7 . 7 . 1 0 1 

r e c y k l a c e 
10 t š t . P u 

1 . 3 . 1 0 " 1 

З о . ю 1 

3,4 

4 , 1 

i,o 

6 . 6 . 1 0 1 

Rozdí l 

2 , 6 . 1 0 

1 J . 1 0 " 1 

- "3,0 

1.0 

1,6 

i . :• 

8,7 

Ter to výs l edek , jakož i d í l č í výs ledky , j sou v dobrém а и и led и a Udej i n e z á v i s l é h o 
progrenu :."3P. " A l t e r n a t i v e řiutgorgur.g" / 8 2 / , k t e r ý udává najfitie.ir.é' lb&-r.í z v ý š e n í k c l e k -
t ivr .ého dávkového e k v i v a l e n t u . Vypočtené i n d i v i d u a l . i í p r o f e s i o n á l n í dávky a dávky vyplý
v a j í c í pro o b y v a t e l s t v o z r e cyk l eoe p l u t o n i e , j sou výr^ -^é cod h r a n í c í povolené погту . 
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•'•"•. Vicer.ásotr.e recyklovár.í plutor.ie 

Při opekover.é- recyklovár.í pljtor.i* v LilfK dochází logicky ke tsiaf zaatoupaní jednot
livých izotopů, opolehlivost výpočtů tohoto zastoupení závisí na kvalitě používaný,-ř v»'.::p. 
v.ích úde, .1 (štěpr.é průřezy) a na výpočetní-: prvígranu pro vyhoří vá-: •' paliv». A ' tor práce / 6 / 
- í i к dispozici detabar.k : ""ГАК, progrery KAMKuR e KGP.IGE::. Výsl*íky ieho modelových vy
počti ukazují, že pj 3. í-ícyklovár.í plutcr.ia зе usevuje přibliřně rovnovážné složeni , po-
ku-i к vyroté л-finér.o pe i i \ s e vidy poučit přírodní uran a рГ-nor.iun at generuje v průfcě-
r.u keidé reaktorové kenpent z der.enc -.r.oŽ3tví paliva 

Heiativr.í podíly i_-Topú plutonie |>- 1. a 5. reaktorové ka.'pami (v obou případech po 
přepracování e celker. po т letech od vyj-utu z reaktoři:) uvádí tabulka 15. 

Tabulka 18 

Zeato.pení izotopfl plutonia po 1. a 5 cyklu 
peiiVb 1300 !íí iVi.4; 

rúvcrfr.í obohacen.. 3,2 v" 23ř-u, vyhoření 33 I.ÍWd/kg 

2 3 6 - F y 

? ^ ( . 1 \ : 

239-Г-

ГЧО-Ги • 

241- iu 

24 i-Tu 

? J á t é p 

R ' c e l k 
Ků/t(U+Ri) 

ct*V 
c. 

3,1 .10"" 

1,50 

59,5 

2 - \3 

9 ,4 

L_ 5 ' 3 | 

6 ? . 9 

9,19 

F u ( 5 ) / p ( i ) 
± u / ť J c e l k 

-T*. 

1 , 3 7 . 1 0 - 6 

2,13 

4 3 , 6 

28,6 

31 ,0 

1 4 , 7 

54 ,6 

J.9,4 

Pro pítinásobr.ou recyklaci je nejvýznamníjSi pokles podílu 239-Pu z cca 60 % na 
cce 44 % a rár-Vt podílu 242-Pu z 5 na 15 %. Relativní malý vzestup obsahu 241-Pu je 
dér. 71etýro cdstuperr, od vyjmutí paliva z reaktoru, při kterérr. dochází к rospadu asi 30 % 
jeho původního množství. Tím fodíl átépltebého plutonia limituje к dostateční vysoké 
úrovni cca 55 %. Velmi dftležité j e , že obseh 238»Pu, která vyvclává problémy při přepra
cování (J ,.'-"> v«4okcer.ergeticke et-zóřer.í degraduje tributylfosfát) narůstá jer. nepatrní. 
Výhodný je i pokles korcentreee krátkodobého ?36-Fu, jehož dceřinný prvek 208-Tl je zdro
jem tvrdého У-zířer.í a vyvolává problémy při fabrikeci, skladování a transportu pel í -
vových kazet. 

Podobné výpjčty pro recvklování plutonia vlastní provenience pio 1000 MW LWR (obo
hacení 3,34 % e -yhoření 30 MWdAg) byly prcveder.y i za ponékud zméníného předpokladu 
/ 5 / : cesový ode'up jednotlivých kampaní byl stanoven na 61et a zneniující. ее hodnota 
Stípítelného pVutonia byla v každé následující kampani kompenzována zvýšením obohacení 
uranem 235. v výpoítum byl použít modifikovaný progrtm LEOPARE společnosti Weetínghouse 
a j e j í detřoanka. Hodnota každého izotopu je stanovena, jako množství 235-B, které na
hrazuje г g daného izotopu, napf. 1 g 239-Pu • 1,08 g 235 U| l g 240-Pu > 0,07 g 235-U, 
1 g 24:rFu « 1,40 g 235-U a 1 g 242-Pu • - 0,48 g 235 -U. Představu o vlivu opakovaného 
využ4.tí plutonia na jeho izotopioké elo^aní a hoánotu dává tabulka 19. 
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r a ru lka 1 > 

Vliv recykiovár . í :.» £-lc*e::í p l u t o n i a 

• 

]_ 

t 3 

:• -;.; 

. . - л:-

•~C'."~ 

j . 46- ' e 

: ,4445 

0,4.-."7 

i o d í l y 

:"40~iu 

с.л.-з 
С.Л.--1 

0,20.;3 

0,<:GC7 

0 , 1 . :4C 

Í?OtOp. pl . : tcr . i 

2:}l-řu 

0 , 1 3 ; . : 

0,1634 

0,16:-'6 

0,1:1.4 

0,1543 

e 

Г-42-rv 

0,0'УО 

0,1126 

0,1611 

0,1365 

0,2<-20 

Kód i.o t a 
plUtCr.it 

0,824 

0 ,72? 

0.66C 

0,613 

0 ,561 

}J~J::.Z Jeko v předeš lé- : p r í p e d ř , vede r ecyk lova ' . i к ::.erketr.í';:u posuvu smírer: к t í ž -
F: '- i z o t o p ' - . í o d í l y š t ě p i t e l r . y c h i J j -Fu e 241-Tu зе i l í ž í po 3-4 r e c y k l a c í c h к e j y r p t o -
*:z:z ; : .o3: .o 'é . Otejr.é asymptot icky k l e sá i ce lkové hodnota p l u t o n i a , p reda \š ím v sou ladu 
.i :e':.z i S í i -adec í . Vrě i tý v l i v - á také z v ě t š e n í aerr.ostír.ěr.í , vyvolané zvýšením množství 
; . i ' o : i f t v p e l i v u . Ouziár: í množství p l u t o n i a , v z n i k a j í c í h o v p e l i v u p ř i postupných r e e k t o -
r:\;'&'. ka -pe r í c ř ; , se rcvr.ěř s t a l i l i z u j e po 3-4 cyklu v důsledku konkurence mez-i jeho pí o-
- r.ci 5 vyšším vyhoření?. , z v l a ž t e kdys podíl p l u t o n i a j e vysoký už v počátku r e a k t o r o v é kam-

" p í k " v e : é pou . - i t í p l u t o n i a , znamenající r.árúat jeho ce lkového množství v pe l ivu na 
-• i : i i : ' dvojnásobek po 5 . r e c y k l a c i , zněnu jeho i zo top i ckého s l o ž e n í e konečné i z v ě t š e n í 
ko rc i . - : r p? í vyšš ích e k t i n i d ú (241-Ami, 243-Am, 242-Cm, c44-Cm)| t o v š e j e spo jeno a v y š š í 
g > / i . i - o . , z: VVHÍVVT: t e p l e - e neutronovou e-rasí to.v to p a l i v a ve s rovnán í э uranovým pa l ivem. 

.•'.'li'ivitn ь . ' .у• r.ovtf t e p l o ovšem nedosáhnou hodnot vyhořelého p l u t o n i o v é h o p a l i v a rych lých 
ree.H o r " . :e: - . Ike 20 / 6 / ohaehuje porovnání c h a r a k t e r i s t i k urar . -p lu tor- iového p e l i v a L'*h 
:,o . r e c y k l a c i (V l e t po vyj- .ut í z r e a k t o r u ) e p a l i v a rychlého r e a k t o r u ;'-IR-300 (1 rok 
po vy/muti z r eak to ru po vyhoř í : . í 30,7 iflld/kť')» 

l a t u l k a 20 
R e l a t i v n í hodnoty a k t i v i t y , t e p l í e neu t ronové emiae 

vyhořelého p í l i v e před přepracováním 

i a r řmet r 

A k t i v i t ě : 

Akt in idů 
Stépr.jch produktů 
Ce?ková 

Zbytkové t e p l o : 
Aktinidů 
Štěpných prcduktů 
Celkové 

neut ronová emise : i 

5. r e c y k l a c e IU 
uranové p a l i v o 

6,4 
0 ,86 
1,9 

14,2 
' o , 8 6 

2,7 

35 

3I;K-3OO 

1,78 
9,18 
2,28 

1,02 
11 ,7 

3,77 

0 ,12 

P ř í z n i v ě j š í vyal idek 'zaznamanevame u r y c h l é h o p e l i v a j e n v p ř ípadě neutronového zá 
ř e n í , з е kterým u směsného r e c y k l c v e n é h e , p a l i v a LWH musíne pof i í t e t p ř í sk l adován í e t r a n s 
p o r t u . Z h l e d i s k a r ep roceee lngu j e t u d í ž opekover.é využ íván í p l u t o n í e v LWR výhodně j š í než 
jeho využ íván í v rychlém r e a k t o r u . 



" в 1 S i v v v с J u г л г. - р 1 u t о г i о v é Ь о р t 1 i v i 

:o prokázané eplikcvetelr.osti v současných L'.'?. bude směsné pelive sledovat pravdě
podobně vývojovou ter.čer.ci uranového paliva směrnici к vySším vyhoře: ím a tudíž к vyšším. 
otaerú-: plutonia (do 4,1 " ) . Palivové kazety by p»k mohly obsahovat pc.ze J typy proutků 
s rozdílný- obohacením plutonia-.: /61/. 

'-'varuje se pochopitelně o recyklaci r.eje:. plutonia, ale i uraru. ílut-.nium zÍ3ker.é 
z ozéřerého pelive L'.'.K 1. generace pestečí к výrobě takovéto množství kazet (J.TuJO , kte
ré nahradí přibližně 20 •' púvcdr.í vsázky (r.apř. /64,66/). Při reproceesirj-u současné eddě-
lerý urer by měl byt separátně obohacer. a použit к výrobě sa-o^tat: ých kaze-* rez přidán: 
čerstvého urar.u. Tak by celkové množství ušetřeného urar.u dosáhle po prvním přepracování a?i 
30 '-. Tertc cyklus může týt opakován, přičemž jako zdroje pl-tc:;in dlouží čeistv? p-livo, 
uranové pelive z piepreecvárí в směsné palivo. Kazety э 'JO,, který tyl vyrebez z recyklova

ného V, эе zpracovávají zvlášt. Fek budou pc třetím cyklu vyuřití a preprecovár.í celkevé 
úspory urar.u tvořit kolem 46 :"'. Sk'. teč:.é :r.r.oíatví plutonia vráceného к vyrobí směsného pa
liva je vždy závislé na předchozím vyhoření. Tato strategie umožňuje; 

- snížit rediclogícké riziko pocházející z rozpadových řad <-3S>-" a 234-J, 
- snížit množství 236-t' v palivovém cyklu, 
- využít velVeiý potenciál přírodního urcr.u. 

КЖ.' již zahájila pokusné využívání recyklovaného uranu. Jedna tuna "JO., po úpravě сЬзв-
hu, Í35-Í-' na přírodní koncentreci, byle peužita к vyrobí smě&r.ého paliva, které bylo v r.l:/73 
umístěno v zóně KY/O. 108 palivových proutků zhotovených z obohaceného urer.u (do 3,5 hra. 
Z35-"), obsahujícího 0,11 ppm 732-"J (vztaženo na «35-V), byly ozařovái.y v zórř КУ.'О v letech 
l''S3-l'>86, V r. 1986 byly v zónř GK zavezeny 4 kompl*tr.í kazety z tohoto uranu a : vlo pro
kázáno, že jediné omezení při využití sekundárního urenového paliva představuje nutnost кот,-' 
pt-r.zov-t obsah 236-?u odpovídající- zvýšením kor.ctr.trece 05-"-'. 

Skoromika recyklace plutonia e uranu může být. ocer.ěr.a ne základ? srovnání úspory i.á-
kiadů ne přírodní uran a na obobacc-vací práci a zvýšení nákladů na přepracování э náklady 
ne "otevřený" palivový cyklus s ukládáním vyhořelého pelive. Hkcnomicks enelýza musí brát 
v úvahu rozdíly v cenách fabrikece uranových 8 snesných kazet, jejich tiarspci f u a ukládání 
odpadů. Fodcbré srovnání trpí v současné dobr velkou nejistotou v kvantifikaci -gdy důleži
tých parametrů. Zdá зе však /83/, že obé cesty jsou ekonomicky přibližné ekvivalentní. Stra
tegie uzavřeného palivového cyklu má nadto pctercialnř možnosti dalšího ekenomického zlepšení 
vzhledem к provdrpodobr.er.ru snížení nákladů ne reprocess ír-g, na rekonverzi uranu e ne výrobu 
směsného pelive v důsledku zvětšení měřítka a atuprř využití odpovídejících závodů, nezaned
batelný- momente-, je i předpokládaný r.árůst cen přírodního uranu v středně- nebo dlouhodobé 
píiapektivě. 

Příklad výpočtů základních ekonomických peremetrů uzavřeného e otevřeného palivového 
cyklu podle metodiky emeiického DOE uvádí práce /84/, obsahující i citlivosfní er.elýzu. Vý
počet se týká palivových cyklů vítězených na provoz ffl'R 1000 КУ.'. Vstupní hodnoty pro refe
renční případ jsou obsaženy v tabulce ?.l a výsledky citlivostní analýzy v tabulce 22, 

Výsledky této citlivostní enelýzy ukazují, že hlevr.ími faktory ovlivňujícími ekonomic
kou kcr.kurenční schopnost uzevřeného palivového cyklu, jsou ceny za preprecovár.í, skladování 
vyhořelého pelive a rozdíl mezi rákl-dy ne trvalé uložení vyhořelého -alíva в odpadů z r<e-
piocessingu. V aouladu s jinými pracemi /5,83/ se zde ukazuje přibližní stejná ekonomická 
náročnost, obou str tegií. Lze tedy konstatovat, že v současné dobr ekonomická stránka r.ení 
hlavním faktorem v rozhodnutí řady států prisícupit к recyklaci urar.u в využití plutonia. 
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Тв'сЛка 21 
/ s t . p ' i predpckledy pro vypočet nákladů rf.ferer.čr; ' ho pa l ivcví r .o cv 

řa r ř^cTr 

Ke: viti : e 
CHoř.BCOvecí práce 
Pe''i i. ke co VC 
Fe : r i к oce (' ,?j. )C 

oklp íova: i vyr.o: еЗе.'.о p a l i v a 
í řeprpcovár. í 
Korec:.é Лэ-е : . : ' vyř.o: . p n l i v e 
Korec.-.é u r c í e r í odpedíi 
z píxprucovír . í 

Hod:;cte v dolerec'r 

3 0 / l i i r t V3U& 

6 kg/2' 
140/k.; J2F 
200/kj; '.' 
f-OO/kj; ( V . T J ) 

172/kg ( 2 , Í J ) 
450/kt: CVť-0 
400/ke (V.F-j) 

ГеЬ-lke 22 

CitJ ivoíjt.r.a 8? elv-.e vklaď.; ; e í : . o t l i v j ' c h f á z í pal ivového cyklu 
do cer.y 1 kí.h (T . ina /kwh) 

Vet i t r . ro 

Reff-rtrčr.í cyklus 

2'yjg / / I r . 
2 ; 

>0 

Oťohacovecí p r i c e 
/ / k i ; J3P 

80 
180 

Jkladovár. í ozářer.ého 
p a l i v s / / k g (U.Pu) 

130 
?!;0 

Přepracován ' 
/ / k g ( ' J , Í " J ) 

300 
600 

Kor.ečr.? J l o í e n í 
vyhořelého pa l lve 
/ / k g (U,Pu) 

3oo 
500 

Kor.ečné uložer . í 
odpečů z p ř e p r a c . 
/ / k g (U.Pu) 

200 

400 

1-е? přeprecovar . í 

7 , 28 

7 ,23 
8,87 

6,47 
8 ,32 

7 ,41 
7 ,8 ' , 

7.'38 
7 ,58 

7 ,27 
7 ,89 

7 ,58 
7 ,56 

~ re t y k l t r í '.; 

7,46 

7 ,23 
e , 38 

6,54 
8 ,06 

7,46 
7,46 

6,87 
8,04 

7,46 
7 ,46 

7 , 2 1 , 
7 ,8? 

Ъ P'J 
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!.0-:.e:: ' i vvj.'-i*:-' 3'-^з:?:.о - re : . -p l ..-"-cílového kya l : ':':.íi:o\-'l.c p p i i . s v ao- 4a,;: ych. fv -
pech * l e k ; vo.: : í ch r e a k t o ř i i. у Iv úipěž: .? det.o: uticvc. ' .y redo, reek* cr :v ; 'c : - e rp e i i " t : * -J V 
r .ěkol .ke 3 + = *.ec:.. i e l F Í v ívx j a p l i k a c e '.cho-'c p a l i v a i-_.de -óvi-ie: hlav: '* r.e zk .: íe: OJ těch , 
k t e r é ье v -.'"kcli к в p : ' í s* í ch l e t e c h p c d a r í z í s k a t z j eho velkoo:., e~oví- v v r o ; ' - , e : e . - p Je . -
r.ér.í t a k t e zí:.ki.:.;'ch ?.V:-iď. ov.^i pro zdoko: alov&r.í t ecLtoIo^ ickvc t . pcar- jp ' a z a : i z e : í , j a 
ko: i ::e zk-šer-.ojtecí; , k*eré ne z í s k a j í z r eak to rových a p l i k a c i t oho to p a l i v a , i'ok- : ; - '• e 
pekrečovat зо--!>вэг.;.' t ř e : d v ý v o j e , l z e o č e k á v a t , ze r.akledy :'.e ('.',i-.:}C . pcdz'tet.'.f kle.::.o ; 
e jzeví-e:.;.' p a l i v o v í cvklJS zehr:... j í c í r e p r o c e s s ii.£ 6 r e f e i r i k a c i , z íská i ekot.o-'.i ck.c, 

p:'ed::03t před e ' r a t e t i i jed.:.or3z;ové.io v y u ž i t í .зге:.--. Ji"' ch.e:. яе cvSe- j e v : rec i ik l i .ee I -
e t r e k t ivr. í ze t ř í za'vaznych h l e d i s e k : 

- Z":0i'.'.--j6 ypc t i -etovtt f-j, vy * vá ře:.ó př i horei . í p e l i v s ve všech áos:av&c::.ích typech 
r e a k t o r ů ; z.-evj.'e tek я t á t y r o z v í j e j í c í j a d e r : o:. e r . e r f e t i k . ... :t:.orjt i 3klpdoveT ve lké 
-t:0v.ství *cho*c . .pph: ' je"heho odpad-, e z a t e z i t j eho případ:.;•- '-• z t e - z i t í ; 

--:0-_:v:je z a j i a t i t ekor.or.ácky p ř i . i a t e l h é p e l i v o i pro p c k i o ř i l é typy te r ' . . á l r . ích r e a k 
t o r ů ; 

s e t : í -ra:.ovo'. 

Všech: у t v i -vede!.-5 8-ipekty i-dov z.ífcj-r:? :i pont-pf-:. ča-t-z : ehývbt r.e -zá-.-fcžr.oj t i jak 
z celo.iv ?tcv-..ho h l e d i s k a , tak i (byt v růz : é ~í r 'e ) pro vŽech:.y a t á t y i ozvi j e j í c í j s i e r r . o : 
e: .ei ř e t i k . . 
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