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PALIVO VYSOKOTEPIOTNTCH REAKTORS

Anolsce

Zpréve Kkriticky shruuje soulesny stev znalosti o fyzikslné-chemickych e
neutronickych vlsstnostech palivovych meteridld e pslivovych &1dmkd, vyvinutych
pro aplikeci ve vysokoteplotnich, plynem chlazenych reaktorech. Jsou popsdny
rovndi zpdsoty pfipravy ridznych typi povlefenych mikroddstic e &lénkd pro HIGR,
kontrols jejich kvelity, radiséni chovidni & moZnosti recyklece plodivych & 3té&p-
nych meteridld z vyhorelého pelive.

HTGR FUEL

Abatrect

Report sumsrizes dete on pohysicel, chemicsl snd other relevent properties
of fuel materigls snd fuel elements for HTGR’s applicetions. Avelisble technologies
for coeted particles snd fuel elements febricetion end sppropriate quelity control
sre degcribed. In-.core fuel behsviour, es well as fiision products retention in
mentioned. Bedc informetion about urenium end thorium fuel cycles is included.
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1. Ovop

Hlevnim cilem souigsné svdtové jeder:é energetiky je bezesporu zvyjfeni jeji bezped-
nosti, hospoddrnosti a pouZitelnosti pro pifimou vyrobu komundlaiho i technologického tepla.
Splnéni t&chto cild je spojovdno nejen s pokrokem ve vyvoji jedernych reskterd jiZ zvisd-
nutého typu, ele i s nasezenim jedern&-energetickiych zdrojd nové genersce, z nichz rejvice
slibuji vysokoteplotni plynem chlazené reaktory - HTGR. Vyvoj HTGR probihd pFedeviin v US4,
NSR, Japonsku, Anglii, SSSR, Francii e 3vycersku.

K vysoké inherentni bezpeCnosti HTGR pfispivd predevdim jejich Fédové mensi vykon
ne jednotku objemu aktivni zony ve srovnani s vodou chlazenjmi resktory, velkd tepelna
kepacits grafitové ektivni zony e konstrukce jaderného pelive vytvdfejici nékolik berisér
proti dniku Zt&pnych splodin. Tepelnd d&inrnost jedernjch zdrojd s HTGR vyuZivrjici perni
cyklus ge bliZi 40 %, pii pFimém cykiu s plynovou turbinou miZe doséhnout 45-50 %. Jedté&
vy##{ GCinnoati se dosdhne pri kombinovené vijrob& elektiiny s tepls. Resktory tohoto typu
se jevi pritor jeko nejvihodnéjii redlné pouZitelné zdroje energie pro budouci jederné-
techuologické womplexy, Wteré budou vyuiivet vysokopotencidlové teplo HIGR (kolem 1000°0),
pdru s elektrickou energii.

SouZesné i pldnované vysokoteplotni plynem chlszené resktory lze povaZovat 7a logicky
vyvojovy stupen plynem chle enjch resktor s grafitovym moderstorem typu Megnox e AGR. Lo-
gickym dlisledkem piechod’ HTGR od dossvedniho chladiciho médis (oxidu uhliditého) k heliu
byle Fede zmén jek v celkové konstrukci ektivni zony, tek i v konstrukei pelivovich Elinkd.
U nejbliziiho pFibuzného vysokoteplotniho reektoru - zdokoneleného plynem chlezendho resk-
toru (AGR) je rovn#% pouzit grsfitovy moderdtor e ektivni zons je sloZena ze gloupck grefi-
tovych blok8 s vertikélrimi kendly pro peslivové &lénky. Nicmén& chledivo AGR - CO, - md
viidi uhliku pFi vy$&ich teplotdch silny oxidefni dcinek, ktery limituje provozrni teplotu
e zéroven vyZsduje povledeni peliva irubkemi z nerezevéjici oceli, kterd s CO, nereag:je.
Pou%iti helia, inertniho viZi viem materidlim teto omezeni provozni teploty ogstraﬁuje. Z
tohoto ddvodu vdechny névrhy ektivnich zdn HTGR zahrnuji pelivové &lénky obsshujici i gra-
fitovy moderator. Konkrétni strukturu pelivovich &ldnki mohou pak pfedstavovat velké grafi-
tové bloky nebo grefitové koule g vice méné homogenn# rozptylenym pelivem, 3i spi3e tzv.
palivovymi mikro&lénky.

Souhrnem lze Fici, Ze vysokoteplotni plynem chlszeny resktor byl koncipovédn jeko za-
fizen{, jeho? ch,r.kterigt{ky musi umoznit zlepSeni konkurenini schopnosti jederného zdroje
energie vi&i fosilnim zdrojim. K tomu je nutné zejistit dostetedny apecificky vykon ektivni
z0ny, doséhnout vysoké vystupni teploty chladive & dobré ekonomie neutronii. Splnéni téchto
poZedevkd umoinuje:

- heliové chledivo,
-~ pelivo bez kovového povlsku,
- vilendni grefitového moderdtoru do agtruktury pelivového &lénku.

Tyto prvky jsou gpole®né u viech vergil vysokoteplotnich resktor&. Je pozoruhodns,
Ze koncepce povlelenych mikrokulifek, pretrvdvejici i v nejmoderndj¥ich pojetich HIGR,
byle pFijete jiz v roce 1957, pribliZn& rokK po zsloZeni projektu Dregon., Kovovy povlek
byl odmitnut ve prospdch grafitovéhe jedt& dfive, tj. b&hem prvnich n&kulike mésich kon-
cepinich preci. V ndsledujicim obdobi se jednak optimelizovele technolgde vyroby pelivo-
vého jédre, Jednek zdokonslovel povlek (spife povlskové vratvy)s cilem minimelizovat dnik
§tépnych zplodin, Jinymi dovy, zetfmeco L lehkovodnich e ryc4lych reektord tvofi zdkled pe-
livovjch &lénkd vice &i méné hutné teblety z urenové keramiky (pfevdind UO,) v kovovém po-
vlaku, u vysokoteplotnich resktori jsou timto zdkledem vice i mén¥ hutné mikrokulilky
(<1 mm) urenové nebo ursn~thoriové keremiky, povledené n&kolike vrastvemi keremickéno me-
teridlu, Tver e rozméry vlestnfho pelive HTGR Je pfitom ddn podminkemi odvodu teple & nut-
nost{ vylou&it mo¥nost rozteveni pelivové Zdatice, cof by mélo ze nésledek nepripustné
uvolnovéni &tépnych produktl.



Chersikteristickym rysem vysokoteplotnich resktordi je skutelnost, fe jedin#& v nich
bylo ve velkém néfitku uplatnéro jiné neZ oxidické palivo e Jiny neZ ursn-plutoniovy pe-
livovy cyklus, syt bez pirmyslového ovdfeni prepracovini vyhofelého palive. Thoriovy
cyklus, jehoZ klady e zapory jaou zndmy, je pritom schopen vice neZ zdvojndsobit existu-
jici zAsobv Stépné urenové suroviny.

Ve avét& dnes existuji pomérné rozsdhlé zkudenosti s vlestnim provozem vy,okoteplot-
nich experimentélnich s prototypovich resktori & soufesnd& i s vyrobou jejich peliva. Do-
stupné Udaje trkejlci se technologickych procesd uplatnovanych pFi viroté rdznjch typd
palive HTGR ge pokusime kriticky shrnout v dsl¥ich kepitoldch.

2. PALIVO PRO VYSOKOTEPLOTNI REAKTORY

Pro reektory s tepelnymi neutrony je jedin/m primdrnim (tj. prirodnim) &t&pitelnym
izotopem 235-U. Del3i &tépitelné izotopy - 23%-Pu, 241-Pu - vznikeji z plodivého izotopu
urgnu 238 v dGsledku postupného zichytu neutrond (tzv. U-Pu cyklug). Jediny v pFirodé
existujici izotop thorie 232-Th, gse obdobn& jsko 238-U nedtépi tepelnymi neutrony p¥imo,
ele je plodivym meteridlem pro vznik 3Stépitelnéno izotopu 233.U (tzv. Th-U cyklua). Ne
obr. 1 uvddime gled zdklednich jedernych reskci, spcjeuych s urenovym e thoriovym cyk-
lem /1/.
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Obr. 1: St¥pnd fade ursnu (8) e thorie (b)

Pouziti t-orie misto ursnu~238 znainé roz§ifuje surovinovou bdzi jederné energe-
tiky e vysokoteplotni resktory jsou k tomuto Glelu zv143f vhodné. Teoreticky z hlediska
resktorové fyziky e neutroniky miZe libovolny typ resktoru fungovet s libovolnym Htépi-
telnym meteriélem. Optimelizece resktoru zehrnuje visk vybEr roztece palivové mfiZe, obo-
hacerni, typ moderdtoru s je teké semoziejmé& z4vigld ne fyzikdlnich persmetrech pelivs.
Znéne typu pslive viek vyvold nutnost velkych zmdn v geometrii ektivni zdny, co? 2z eko-
nomickyech ddvodd neprichdzi v&t3inou v dvehu. Vygokotepliotni resktory, u nichZ $t&pi-
telny meteridl je rozptilen v grefitovém moderdtoru, mohou ngopek velmi rizné vyuiivet
ten It8pitelny izotop, ktery je ekonomicky momentdlnd nejdostupnijii. Pfesto, Ze v goulss-
né dob& neexistuje zdvod ne preprecovini jedernéno pelive ne bézi thorie, byle tato tech-
nologie vyzkoudens (viz ddle); lze predpoklédst, Ze v pFitim gstoleti bude thorium a tu-
d{%Z 233-" ve vysokoteplotnich reektorech komerdné eplikovdno, Prozetim se v t&chto reak-
torech pouzivé bud thorium-ursnové palivo g vydok/m stupndm obohsceni urenu izotopem
235-U (prevéiné 93 %~ viz teb, 1), nebo relativnd nizkoobohscené ursnové palivo (prevding
{ 10 % Y+235), Uvefuje se i o pelivu ge gtfrednim gtupndm obohaceniy napf. pro modulovy
vygokoteploini ‘resktor gpoledného progremu Minigterstve energetiky USA (DOE) s Genersl
Atomic Technologies Inc. bylo prijato oboheceni & 19,9 % 235-U /2/, Prechod od vysoce
oboheceného uranu, jeho? pouziti vyluduje interferenci ursn-plutoniového cyklu ade zékled-
nim uran-thoriovym cyklem, je ve viech pFipsdech motivovdn pfedevEim obavami z moZného
mneu?it{ jederného pelive pro vojenské Giely (proliferstion resistence)., V N&mecké apol-



kové republice, kterd je jednou z vedoucich zemi v orlasti vyvoje vysokoteplotnich »r=~k-
torli, se pro reaktory, které maji ndsledovat za THTX (HTR-500, HTR-100 s HTR-Modu1l) zkou-
§1 rovnéZ nizkoobohscené oxidické pelivo.

Tebulke 1
Zeékledni paremetry pivodnich typd pelive pouZitych
ve vyvojovych typech HTGR

-
Pargmetr Dragon AVR THIR Pesch Bottom | Fort St.Vrain
= ’ : r ol IrTom
SloZeni peliva EgéTE%agl (U,'I‘h)\,2 (u,;h)O2 (U,TH)C2 uc, + TuC,
Primérné obohascerni 2
235.U, % 93 93 93 93 93
Pomér Th/U ~ 10 ~ 5 - kerhidy ~ 10 ~T,6 w~5
~10 - oxidy

Primérné vyhoreni

130 C20 113 000 100 000
MWtdn/t(U+Th)

Atrsktivite vvuZiti thoris ve vysokoteplotnich resktorech gspodivéd v neutronick:ich
charskterigtikdch 233-7, které jsou vyrezné& lepdi, neZ 235-U (viz tab. 2); tek vitZZek
neutrond ne 1 ebsorpci je u 233.U vy¥&i esi o 10 %, neZ u 235-.Us kromé& toho prakticky od-
pedéd nérist obushi. 236-U, ktery je neutronovim jedem. U HTGR vyuZivejicich uzavfeny tho-
riumeursnovy cyklus s pfepracovénim Se obsah 236-U omezi tim, Ze se limituje recyklace
Stépitelného urenu, z3stdvejiciho ve vyhoFfelém pelivu. Toto omezeni je velice usnadnéro,
pokud Stépitelny & plodivy meteridl jsou obssieny v semostetnych mikroddsticich s riznim
typem pokryti /5/.

Neni bez zejimevosti, Ze ve vysokoteplotnich resktorech miiZe byt misto vysoce obo-
heceného urenu pouzZito plutonie, pFifemZ HTGR v tomto pFiped® jsou efektivrZj8i neZ lehko-
vedni resktory, kde plutonium nshrezuje nizkooboheceny uren /6/.

Tabulke 2

Z8kledni neutronické cherskteristiky Sté&p telnych
izotopd urenu e plutonis pro tepelné neutrony /7,8/

Izotop 6; 6} iL N}

233.U 590 529 2,49 2,23

235-U 695 583 2,42 2,03

239-Pu 1020 742 2,86 2,08
Vyznem aymboll: 6; - ddinny prfifez zdchytu

- W¢inny prifez §tépeni
- gtfedni podet neutrond vznikejicich pfi #t&peni 1 jddra
- stbedni polet neutroni ne 1 pohlceny neutron( Ve

o}
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UO |

-
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Thorium-urenovy cyklus vykezuje oviem v termdlnich systémech pfi stejné hustots
vyhoFeni obecnd niz&f vyuzit{ vznikejicich 5tépnych izotopl in-situ, nei uran-plutoniovy
cyklus. Potfebe recyklece Stdpnych izotopl cestou pFfeprecovéni vyhofelého pelive je tedy
urgentn&jsi.



3. PYZIKSLYE-CHENICKS VLASTNOSTI PaLIvovecH MATERIALE WrGR

3.1. Ovidické pelivo

Vzhledem k tomu, %e pifehled vlastnosti kysliéniku ureniditého jsme neddvno publi-
koveli v prdci /9/, budene se zde vdnovat pouze oxidu thoris s sméanému oxidu (U.Th)02.

3.1.1. Kyslidnik thoridity

PFirodni thorium obseshuje jediny izotop 232-Th, ktery je prvnim Elenem rediosktiv-
ni redy kondici izotopem olove 208Pb. Folotes & . rozpedu 232 Th je 1.39.1010 rokd. ©
Zerstvym thoriovym palivem lze tedy precovet bez specidlni ochrany obdobré& jeko s nizlkc-
obohecenym ursnovym palivem.

Oxid je nejstebiln#j¥i slouleninou thorie s jednou z nejstebilndjSich chemickych
sloudenin vibec, 2v1é¥t po pFedchozim vysokoteplotnim Zihdni. Tento vliv Zihdni rne po-
kles rozpustnosti s obecné resktivity se projevuje i u del$ich kersmickych oxidd, ale
je nejvyrezn&jai prévé u ThC,. Protoze meximdlni mocenstvi Th je rovno tyfem, odpedeji
u &igtého Tho2 ved$keré problémy spojené 3 odchylkemi od kyslikov: stechiometrie, jek je
to b&Zné v pripadé U02. Oxid thorie vysteveny dlouhodobému plsobeni vzdudné vlhkosti
sorbuje pouze melé mnoZgtvi vody.

Z hlediske prepracovdni vyhofelého pelive je nepfijemnd JFpetnd rozpustnost ThO
v snorge  ych kyselindch. Oxid, ktery nebyl vystsven pisobeni vysokych teplot, se
velmi po.._.iu rozpoudti v horké koncentrovené H2804. Nejsnadndji se Tho, prevdli do roz-
+oku kyselinou dusidnou obgsshujici urdité mnoZstvi fluoridovych iont&.

2

v rw

Podobné jako UO? mé ThO2 plo3n& centrovenou kubickou mfiZku typu CeF,, progtorova
grupe Og - Fm3ms hodnoty mfiZkového psremetru podle riznych eutord se b1i%i 0,5596+
0,0001 nm /8,10,11/. V8t3{ rozdily exigtuji mezi publikovenymi hodnotemi bodu tdni, coZ
neni udivujfci vzhledem k obtiZnosti sprdvného méfeni tek vysokych teplot. V tebulce 3
uvddime nékteré z Gdsji o bodu téani ThO,. Jek je z tab. 3 vidét, je ThO, prevdépodobné
nejvy3e tevitelnym oxidem vibec. Z toho rezultuje jeho extrémnd nizkd tékevost, coZ
je ddlezité z hledisks jeho chovani v reagtoru. Je tim totiZ prekticky vyloudene jeho
redigtribuce podél teplotniho gredientu mechenigmem vypefovdni - kondenzece.

Hodnote sumérniho tleku nad ThO, Eini pro teplotu ~1000°C peuze 133.1071% pes10/.
Vypolet pro teplotu 2500°¢ podle empirické rovnice (1), pletné pro teplotni intervsl
1g p = 12,991 - 34890/T (1)

2500-2900 K, ddvd hodnotu 6,3 Pe ve grovuéni s ~ 105 Pa pro UO2,00. ThO, se zdroven vy-
zneduje velmi vysokou termodynsmickou gtebilitou (viz teb. 5). Jeho m&rné teplo (C ) 1ze,
obdobné jeko mé&rné teplo U0, poditet v teplotnim intervelu 298-1500 K dle empirické rov-
nice (2). Kongtenty e, b, ¢ jsou jek pro ThO,, tek pro UO2 uvedeny v teb. 4.

C, = 4,1862(e + 1072 b7 + 102.¢T7%)  J/Kemol (2).

Teoulks 3 Tsoulke 4
Publikovené body tdni ThO, Kongtenty #,b &8 ¢ pro vypofet m¥rného teple
Th02 ) UO2 fuf
Hodnots
o¢ 3050 | 3390 | 3300 | 3000 Oxiad L) b c Teplotni intervel
Prsmen 10 12 8 13 Th02 16,65 2,13 «2,24 298-2500 K
U02 19,20 1,62 -3,96 298-1500 K

Tepelnd vodivost ThO, je prevdépodobné o néco mélo vyS8{ nei u stechiometrického U0,
pri¥em# u slinutych vzorkl sme upletniujs zndmé z8visloat na celkové porozitd s tveru porfi.



Tabulke 5

Enthelpie (v kJ/mol), stenderdni entropie (v J/K.mol) e vo.né energie
tvorby (v kJ/mol) prc ThO, a vo,, /8,14/

2
0xid | -aH;9g *208 aly00 | 80500 | -BG1000 | -8%1500
ThO, 1227,6 65,3.10'6 1173,6 1135,0 1048,8 960,9
uo, -085,2 | 77,910 | 1032,0 996,9 913,6 827,7

Pro 100°C se uvddi /15/ tepelnd vodivost ThO,, korigované ne nulovou porozitu hodnotou

A ~10,3 W/m.K,tepelnd vodivost UO2 hodnotou ~ ¢,8 W/m.K. S rastem teploty tepelnd vodi-
vost ThO2 kleséd stejnym trendem jeko tepeind vodivost U02; tak neprikled pro 1270 K se
uvddl /12/ todnotes A ThO. ™ 3 %/m.K. Zdvisloat tepelné rozteZnosti ThO, na teploté je
linedrni /13/3 nejprlvdépgdobnijﬁi hodnotes koeficientu tepelné rozteZnosti je pro intervsl
do 1000°C 9,3.9,5.107°/K /10,12/.

3.1.2. Smésné oxidy U s Th

Oxidy thoris e Etyfmocného urenu tvofi nepfetrZitou Fadu pevnych roztoki. Jek Thoz.
tak UO2 krygtelizuji totiZ v plo¥né& centrovsné kubické soustav& typu CoF2 e iontové poloméry
ud+ ) Th4+ jsou ai velmi blizké (0,097 am e 0,102 nm). Vznik pevného roztoku je podninén te-
pelnyn zpracovédnim smégi individudlnich oxidd, pFilemZ teplote 8 teké Ems pri dané teplotd,
nutné k vytvoreni spoleéné mriZky (Th,U)O2 nebo (Th,U)o y28visi ns vlestnostech vichozich
materidld s intimité jejich gstyku ve smési. Tyto zé@fﬁlosti byly v gedmdesdtich letech
studovény i v §JV v rémci progremu modelovini aystému UOZ-PUO2 /16,17/.

Stechiometricky pevny roztok (U Thl.y)o2 Je idedlni v celém rozsehu "y". Neidedlni
chovéni {(negetivni odchylke) v systéTu (U&Thl_y)02+’ ge projevuje Jjenom pfi vyaokych koncen-
trecich thoris. Peremetry mfiZky gp.nuji miniméln& do obsshu 2 mol % ThO, ve smésném oxidu
velmi pFfesn¥ Vegerdovo previdlo (hodnoty persmetrd v celém rozsshu viz tab. 6).

Tebulke 6
MP{Zkové konstenty pevnych roztokd (U.Th)02,00/11/

mol. % %

UO2 ThO2 nm
100 o] 0,547084+0,00002
88,8 11,z 0,54864+0,00004
88,0 12,0 0,548884+0,00002
78,7 21,3 0,54964+0,00004
78,7 21,3 0,54980+0,00004
65,1 34,9 0,5513040,00005
56,5 43,5 0,55234+0,00001
49,0 £1,0 0,55365+0,00004
40,35 59,65 0,55466+0,00002
26,3 73,7 0,5565340,00001
20,2 79,8 0,55720+0,00002
19,1 80,9 0,55732+0,00002
9,1 90,9 0,55860+0,00002
0 100 0,55961+0,00001

Podle /18/ k¥ivky liquidus-golidus systému U0,-ThO, ge odchyluji od tveru, ktery je
predpovézen teorii idedlnich roztokéi (obr. 2).
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W2, ™~ 20 mol. 7. tro vBechne rloZenl pevnien roztokd nodnoty - 83, e - A?gﬁ vzrigtely

a rostouci korcentraci nedutechiometrickéro kyalik: otdosrd Zeko & tomu o 752+x. ndklednin

perenetrem je tedy 1 zde pomér kyaliku k treni. Tento zAvAr poivriiil i reletivné rovi
m&reni jeponskych sutord /21-23/. Zdvialoat kyalikovéno potercidl. &
ne pomérs O/(U+Th) snrniie ovr. . IeiTmev’ je fekt, fe’ kyslikov poten.

pevréno roztok:

“N6,8070, 20724 _
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Tolet praci, zedivejicich ge difszni~i poctody ve gzdanich rer-thoriovich oxidech,
Jje vice ne’ omezen’?, pregtoie dif.zrn{ ~eche:nig~us Lreie AGlezitor roli v reds procesil pro-
binejicich v pribvinu priprevy e vyhorivAni pelive (uyrvdreni pevnsio roztoks, zhatrovdnt.
rediatribice atd.). Podle Hawkinae s :lcocke / '/ e koeficient n8modi “:ze thoris v Fiatén
T, (ﬁl) ddn virgzen (4),

=1, . 137 exp (- . /i) e Jaec (+)
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Obr. 3: Obr. 4:
Zévislost kyslikového potencidlu Parcidlni tleky hlavnich sloZek
i i ' T
:a Z?:ahu nadste?hlometri;xéhou p}ynné fdze ned Tho'er b,2002+x
ysliku pro pevny roztok h0,8 0,2002+x pri 2000 K

1072010797 at. ne tlaku kysliku, Koeficienty difuze urenu v ThO, pFi teplotdch 1800-2000°C

a v pevném roztoku UO -ThO, pFi teplotdch 1800-2220%C a pom&ru J/Th = 1, jsou dle /26/ ddny
virezy (5), (6).

D(U v Th02)' 1,1.10'4 exp (-76400+6000/RT) cm2/sek (5)

(U v U0,-Th0,) = 7,59.107%exp (~8590056000/RT) cm/eek (6).

Aktivalri energie difuze uranu v ThO, je tedy niZ¥i neZ gtejnd velidins pro pevny
roztok UOE-ThOZ. Tento fekt velmi dobfe gouhlesi s rozdilnym m¥{%kovim persmetrenm ThO,,
8 ThO,10,. Se zvySenim koncentrsce UO2 v pevném roztoku klesd vzddlenost mezi sousednimi
mfizkovymi polotemi e tim se zvyduje potencidlni bariére pri vekenénim mechenismu difuze.
Obdobny pomér ektiveinich energii byl konstetovén p¥i studiu difuze protgktinia v distém
Tho, 8 v pevném roztoku U02-Th02. Nestechionetrie pevného roztoku bude pravddpodotn& ovliv-
novat difuzr | koeficient uranu i Jeho tepletn’ zdvislost podobnym zplisohem jek tomu je v
pripedé U02<x' Je ov¥em tFebe, sby koncentrace U0, v pevném roztohu pi'ekrodils jisty limit
/27/. Dé se ,Fedpoklédet, %e nedstechiometricky kyslik, ktery je vdz4n ng urenové ionty,
vliv ne gamodifuzi thorie mft nebude.

3.2, Kerbidické pelivo

3.2.1 Kerbidy urenu

V aystému U-C (viz obr. 5) existuji t#i individudlnf slouZeniny /28/: UC, U203 8 UCy,.
UC e UC, jsou chemicky velmi ektivnimi sloudeninemi. V pré&kovém stavy jsou ne vzduchu py-
roforické e pohleuji dokonce kyslik & vlhkost i z ochrenné.etmosféry inertniho plynu. Afi-
rite kerbidd urenu vaZi vod¥ e kysliku se pochopiteln¥ promitd do technologie jejich pPi-
prevy e zprscovéni, kters vyZeduje dokonsle suchou stmosféru inertnich plyni zv1&&té ve
gtediich, kde se vyskytuji préEkové meteridly. Jak monokerbid, tek 1 dikerbid de snedno
hydroly~uji, prifemZ reskecs s UC, je rychlej¥f, dikarbid ae teké snedn¥ii oxiduje v pFi-
tomnosgti COZ‘ I lehce zted¥né kyseliny kerbidy rozpoust&ji. Jek monokerbid, tak { dikerbid
maji gilnou tendenci k nestechiometrii., PrevaZuje pfitom trend k deficitu uhliku. Vzhledem
k velké efinit& ke kysliku s pfi vy#¥ich teplotéeh i k duaiku, vytvdF{ zv1d&t& monokerbid
Jednofdzové struktury typu U(C,0), U(C,N) e U(C,N,0), tj. oxikerbidy, kerbonitridy a
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cc in Gew % oxikerbonit-idy. Tyto féze maji Fedu vyhod-
] ' - 1 1 L5 w15 nych vlestnosti (nepr. vt stabilitu) e
' ) ’ ' unirifﬂ ' proto se uvazovelo i o jejich vyuziti jako
A specifickich pelivovych materidli. Mono- o
dikerbid urenu (UC, UCE) ge piiprevuji tave-
nim kovového urgnu se stechiometrickym mnu3at-
vim grefitu nebo reskei s plynnymi uhlovodiky
pii teplotdch ~650, resp. ~900°C.

BUC+C
UC + Uty Pokud nam nczdle?i ne absolutnim vylou-
_— Seni pfim&si kysliku, mohou byt obs karbidy
;6% pFipreveny redukci oxidu ursniitého uhli-
kem (grafit, seze). Reekce se pek mugi vést
bud vz vekuu nebo v proudu inertniho s redukd-
LUt nu'ho plynu vysuSeného a zbeveného kysliku tek,
eby se odvdd&l plynny produkt reskce (CO,) e
iCs . rovuovédhe ge posunuls smérem k réné termodyne-
-1 et uc, Ut € micky stebilni sloudenind - kerbidu. Teplotas
- ) kerbotermické redukce z4visi as morfologii vy-
U lC chozich meteridld (velikost &dstic, m&rny po-

UC + «-UC,.

U, v G

et vrch, predchozi tepelné zpracovani) s intimité
AU i L alel styk? castic velamésir 0O tomto zpidsobu vyroby
e — R kerbidu ursnu (i thorie) budeme podrobn&ji hovo-

L L L

0 { 10 0 10 50 50 1 0 fit v ndsledujici kepitole.
H tt in AL-%

Obr., 5: Systém U - C

Monokerbid ursnu md plo¥né centrovanou kubickou strukturu typu NeCl s psrsmetrem
mfFLZky 8, = 0,4255 um /14,8/, kterd je stebilni od teploty mistnosti do bodu tdni. Liters-
ture uddvé hodnotu bodu tdni pro UCO,98 2525i3o°c e pro UC 2560i5o°c, vyskytuji ge vSak
i ddeje, které se od uvedenjych tepiot 1i31 o 200-300°C nehoru i dold: (nep?¥. /28,29/). Tyto
velké odchylky lze vysv&tlit rozdilnou stechiometrii vzorku, obsehem pFimé&si (O, N, event.
meteridl kelimku) & obtiZnosti pfesného méFeni vyaokjch teplot. Oblest homogenity jedno-
fédzového UC vzniklého schlezenim z vysokych teplot, je rovndZ znsedné& kontroversnf. Nejprav-
d&podobnéjsi dolni hrenici poméru C/U je 0,96-0,98, horni hrenici pek (p¥i rychlém scile-
zeni) je hodnote 1,1. Sesgquikerbid (UECJ) Jje z technologickeho hlediska nezsiimevy e jeho
vznik v gystému uc-uc, je podminén tepelnou historii meteridlu, obsehem pFimési e pod.
Dikerbid urenu md dvé krystelické modifikece. P¥i teplotdch do 1750°¢ existuje nizko-
teplotni o -UC,3 ten je tetregondlni - typu CaC, s persmetry mfiZky blizkymi & & 0,352 nm,
¢ = 0,5987 /8/. Rozptyl publikovenjych hodnot peremetr m¥izky lze vysvdtlit rGznym sloZe-
nim méfenych vzorkld, Vysokoteplotni, ﬂ modifikece UC, zadind vzniket za [ Fltomnosti volného
thliku ji# pi#i prekrodeni teploty kolem 1500°C. M4 kubickou strukturu pravdépodobnd typu
CaF, s persmetrem ao s 0,5472, ue, nemé nikuy presné stechiometrické sloZeni s jeho limitni
nagyceni uhlikem zdvigi jek na pFedchozim tepelném zpracovani, tek ne prFitomnosti prebyted-
ného uhliku. Previ&podobng hodnots poméru C/U v dikerbidu pro A medifikeci Je 1,88-1,95 8 pro
{ modifikeci 1,86-1,96 /29/. Bod tdni UC, Je podle vEt§iny ddeja »1izky 2500°%. Z8kledni ter-
modvnemické hodnoty pro nomindlni mono- e dikerbid ursnu & pro mononitrid urenu Jjgou v teb.7.

Podobné jeks> u oxidu lze m&rné teplo kerbidd U m Th apoditat dle ampirické rovnice
(2), jejif koeficienty jsou uvedeny v teb. 8, Tepelnd vodivost dikarbid@d urenu je 5-8krit
vy$E{ neZ tepelnd vodivost dioxidu, coZ je vlastn& jednim z déivod’ jeho atrektivnosti Jjeko
plodivého meteridlus druhym dGvodem je pondkud vy58{ obaeh t&zkého kovu. Konkrétni hodnoty
tepeiné vodivogti uv4d&né v literstufe meji zneény rozptyl, ktery lze jeko obvykle vysvdt-
1it negtechiometrickym gloZenim vzorks, jejich rliznou porozitou a pod.y pouze orientm&né
je moino napf. uvéat /12/ hodnotu 0,35 W/cmK, kterd plsti v intervelu od pokojové teploty
do 1020°¢.
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Tesulka 7
Enthelpie (kJ/mol), stenderdni entropie (J/Kmol) a volnd energie (1J/mol)
tvorby UC, UC, @ o 14/

Slouenine "H?98 N 'nGBOO 'AGSOO ’AGIOOO 'AGISOO - 5132000
uc 90,9 59,5 52,1 93,4 96,7 95.5 32,5
U02 96,3 67,8 98,4 100,0 101,7 99,6 33,8
ThC, 117,2 70,3 - 124,3 |117,? - -
UN 294 ,7 62,7 1{260,0 242,60 |196,8 152,0 106,7

Tgbulka 8
Koeficienty empirické rovnice (2) pro vypodet mérného tz=plas
uc, U02 8 ThC
Sloucenine 8 b c Teplotni intervel
K

ue 13,40 1,02 -1,46 2982073

UC2 16,5 2,04 -2,25 298-2050

ThC1 94 15,17 2,89 -2,21 298-1700

VEt81 prekvepeni vyvoldvd rozptyl hodnot teoretické hugtoty kervidd U (s tudiZ i
gpecifické hustoty urenu), které se pro UC pohybujf v rozmezi od ~ 13,0 g/c.'n3 /30/ éo
13,6 /12/ » pro UC, od 11,0g/cn’/30/ pres 11,28 g/em® /8/ do 12,86 g/em’ /12/.

3.2.2 Dikarbid thorie

V eygtému Th-C (obr. 6 /28/) exigtuji dv& individudlni sloudeniny: kubinkd fdze
ThC & ThC,. 7 téchto dvou sloulenin md fektick; viznem pouze dikerbid. Jeho of -fize =8
pPi nizkjeh teplotdch monoklinickou strukturu, kterd pri vy38ich teplotdch prechdzi na
tetregondlni /5~Th02. Ned 1400°C-1500°C dochdz{ k polymorfni trensformaci , pri-
fﬁThCZ md kubickou strukturu, kterd je izomorfni s/ﬂL UCE. Perametr mriZky /91Ih02je
e, = 0,5808+0,003 /29/. Sloudenine typu M2CB’ kterd je cherskteristickd pro gyatémy U.C
e Pu-C neni pro thorium znémd. Ne rozdil od ue, mé ThC, velmi degto stechiometricks slo-
Yeniy pomér C/Th se pohybuje v pomérné& Gzkém rozmezi 1,82-2,01.

temz

~Ls kerbidy thorie se gnedno hydrolizuji Thorium
vodou, p¥ifem? ge uvolnuji uhlovodiky, obdobn&

+ H2O' Dikerbid se vlhken Jmua 1 2 3
vzduchu oxiduje pfitom 10%rét rychleji nez UCZ. N v v :
K dplné oxidaci ne ThO,, dochdzi i pri pokojové L FW,:
2500}-

jeko pfi reskeci UC, C in Gew-%

teploté. Dikerbid Th ge rozpouSti v enorganickich
i nékterjen orgsnickych kyselinach ze vzniku
odpovidsjicich goli, v nichZ thorium vystupuje
pouze jeko dtyPmocny ketion. Reskce dikerbidu

000 |-

TC + yfRC.-£L.

I'n*C

thoris g kyslikem je siln& exotermicks a prodi-

13 .
InC » g-in]
ThC,, mohou byt pouZity stejné chemické procesy st 13

t

. s L !
ieko v priped¥ UC,. Technologicky vjznemnou je 100 ///’—‘:;;__—~‘\\IM :mc.quj
viek pouze redukce oxidu thorilitého uhlikem. / !
1

1500

hd velmi rychle i pFi slebém ohfevu. K pFiprevé

/ {
Termodynemickd stabilits dikerbidu thoris W % % w 5‘0 w7
miZe byt ocendna ne zdkled& ddeji o enthelpii, ™ ¢ i A%
entropii ® volné energie tvorby (tub., 9) & m¥rném
teple (koeficienty empirické rovnice (1) viz Obr, 6: Systém Th - C

teb. 10).
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V obcu pripedech jame deli predrost rodnotdm z moncgraefie /14/, ktera uvddi veli-
Ziny prijeté komisi IUPAC. Porovnany ddejd tab. 7, 7, 8 8 10 ukezuje, “e dikerbidy urenu
8 thorie jaou velmi podobnimi alouderinemni e v Jejich pevném roztoku nebude tedy ssi do-
chézet ¢+ preferennimu chovdni jedré z komporent,

Tabilke
Enthelpie (v kJ/mol), entropie (v J/i.mol) e volrnd energie tvorby
(v kJ/m0l) pro ThC

2
loudeni <A 3 P T -
SloucCenine 5“298 N Y 500 AGlOOO
Th02 117,2 AJ‘70,3 124,3 117,z2

Tabulke 10

Koeficienty rovnice (1) pro vipodet nérného tepla ™h,

Sloudening [} D c Teplotni intervel
i

‘I‘hC.l,94 15,17 2,8% ~ 7,21 238 - 1700

Tepelnd vodivost f -ThC, je pravdipodound velmi blizkd tepelné vedivosti vysoko-
teplotni modifikece UC?. Presto, Ze konkrétni hodrnoty jsou obseZeny jen v pomérné asterizh
publikecich, mGZeme Je diky jejich vivornuéd shodé poveZovet zs dosteteiné spolehlivé (viz
tab. 11).

Teoilke 11
Tepelnd vodivost ThC. dle réznich pranend (ve %/em.X)

Vodivost 0,74 0,2
Teplote 173 350
Framen /31/ /31/

3.2.3 3méané karbidy urenu s thorie

Tyto kerbidy tvori pevné roztoky, wteré exisgtujii i pfi nizkich teplotdch, kdy ob#
komponenty meajl rozdilnou krystalickou assruktiuru /31/. Joufesné ddmje o fézovén dimesramu
TCE-ThCZ jsou ov8ewn dosti nekompletni. obleut homogenity wmd pravddpodobné v centrdlni Bdari
glodeni ';CQ-ThC2 mezeru, kde se vyskytu,{ irdividudlri kerbidy, ele nemdme k dispozici pres-
né tddeie o jeiil Zifrce (20-30 7Y, ¥Fiddni 7U-3) TCk k “hC., nebo otrdcend zpligobije zrstelns
aniZeni teplot fdzovjch trensformeci, s do hoduot -éZnieh v resktorovém pelivu pri provoz..
Pokud by ge o kerbidickém pelivi mélo zrov. ze?{+ uveZovet jeko o perspektivnim pelivu,
bylo by nutno fdzov) disgrem .Th.C zrovi v releventzi~ teplotnin intervelu ddikled=3 pronret,

4, VZiwzs BALIVAE RO HIGR
4.1. Iriprevs mikrofdatic

Jek jic bylo referno, bylo vlasiri pelivo (a teké plodiedl sloike, pokud e odd¥élens
od pelive) vZdy uveiovdno ve formé mikrotdutic atérického tveru o priméru pivodné 400
léoo/um, pozdéji EOO-BOO/um. Jeko prvni krok pripravy palivovich ¢i pleodivich &ldnkd ae
vidy poditslo g prinrevou mikro®dati: o rozwér. ,47-1,2 nm, pozdéii 0,7-0,8 nmm., Dejdl-

leZi483j41 typy pelivovich meterifild, kterd ryly pourity v existujiciech reaktorech, isou
Ahrruty v teh. 1. Fro dplnost molno dodaet, e v resktor: AVR bLyls rovnés vyzkoudene i jird
aloveni, rnepr. WCXOV, nebo oddélené Zistice T, e W . Tiatd pozornoat hyls vénovdne i tzv.
dopovenim mikrofduticim, obsehujicim 1,0, 8 40 . Byt péiméai trad{ vvolrnovini &tépnich

nuklid® e, T 8 C3 0 1.7 rddy.



Technologie priprevy pelive je v prvni Tedé zdvisla ne jeho chemick3m gloienti e
musl vidy regpektovet poZedevky vysoké kvality, odpovidejici pldnovendmu vysokému vyho-
feni. % t&mto zdklednim poZedevkim petiri piedeviim:

- pevnogst e odolnogst mikrofdstic ne otér,

- mely rozotyl pramfru od zedené hodroty,

prakticky idedlni 3férickd forme (dilezité z hlediske optimdlniho mechenicksho
chova.i povleku),

- idertickd strukture & porozite u vdecnh individudlnich mikroddstic.

Surovinou pro priprevu uranovyich (rnebo uren obgshujicich) mikroddatic, je hexafluo-
rid urenu 2z obohecoveciho zédvodu, nebo roztok uranylrnitrdtu z prepracovetelskdho zdvodu.
“xigtuje vice moZnnati rekonverze UF, na pra8kovy kysliérnik urenidity, zndmjch z priprevy
pelive pro lenkovodni reektory (nep?. /37,33/). Jednd se bud o mokré procesy, vychdzejici
ze grédzeni diursndtu smonného (ADU) nebo emoniumurenyl cerbordtu (ACU) s pokredujici te-
pelu’m zprecovdnim t&chto sloulenin ne J0,, rebo o suchy proces - primou pyrohydroljfzu
UF re YOE v atmoafére H;0+Hy. Fokud je to wutné pro 38181 pogtup, rozpouldti se kysliinik
sreniéit; v kygselind dugifné. Surovinou pre mikroddsgtice obgetujiel Th je nitridt thorie.
JestliZe je Th poZedovdno ve formé priskového IhOZ, miZe byt Th(ITOq)4 denitrovdn pomocel
vodr{ pdrv. Ceatéii se oviem pouzivé ardZeni rerozpustréhc oxeldtu thorie e jeno risledny
tepeln; rozklad ptri teplotdch kolem SOOOC. K vleatni priprevé mikroldstic ovyle v levore-
torniech podminkdch pouZite celd rede metod, kterd lze v podstetd rozd#lit do dvou gkupin:
na techrologie vyuZivajici préSkové metelurgie s obvykle ndsledného teverni @ na pogtupy
r@ riokré cegté,

#.1.1 Postipy na_gsuché cestd

Z3klednin ¢lédnkem suchych metod je eglomersce prdSkového meteridl., pouZité zeinmsna
pro pripravu pelive v rdmeci projektu Dregon /34-36/. Teto metods byle postupné optimslizo-
vére 8 ve gvé dobé méle fedu vihod oproti elterngtivnim postuplm. Dovolovsle pomérré gned-
rou zmAru sloreni Cdstic v Firokém intervelu, ddvele vysoky vyt&Zek e poskytovals ~oiroat
r1dit porozitu. Fodstatas tohoto postupu spodivd v nevelovdni zvlhZendhc prégku do ddstic
gférického tveru roteénim pohybem site nebo mpecidlni nddoby plenetového =line. Visledky
procedu aglomersce, tj. tver e uniformite Gdstic, jgou ve velké nife zdviglé ne poveze
vlhiiel kepealiny., PoZeduje se.pochopitelné vygoké povrcnové nepéti s dobrd amdiivost,
kromé toho negmi de teto 1ldtke pri ndgledném tepelném zprecovdni rozxlidst tsk, ety pro-
Jukty mohly nit ke.bonizedni dSinek. iusi bjt aplnény i 4el3f podmirky, jeko nizkd tenze
per pfi teglotd miatnosti (eby se nemérilo slcZeni nevlhiené smési), inertnost vidi kom-
porentdn pelivovich &3stie i p¥l vyaokien teplotsch etd. Pro vyrobu rerbidového pelive
5yl ne zdkledd rozdadhlych experiment( vybrdn jeden z tekutych perefind firwy Britiah
letroleum, jeho? mérnd hmotrnos sge pohyhovale v rozmezi G,865-0,8%, Vlestni diksrbid urenu
hyl zpofdtk: priprevovén reekdnim slinovdnim préskovéno kovu (93 7% obohaceri) 3 uhliken
(n@ze). Cdatednd alinuté teblety byly drcernv, praSek prosdt a po priddni parafir: nédsledovals
virobe tzv. "zelenjch" mikrofdstic. Vedkeré popaené opersce, véetn# vstupnich maeteridld pro-
vinely v rukaviccvich boxech ginertni estmosférou. o vyderpdni zdsob obohsecendho kovového
srent byly dikerthidy urenu i thorie priprevoviny kertotermickou redukel pré#lovich oxidd.
78131 postip pripravy mikroddagtic byl v podateté atejny’. Zelené Géatice (oldohe alisovenich
tatlet vznikeiicich pri virobé pelive pro lehkovodni nebo rychlé reektory) ase ddle glino-
valy rebo tavily v podminkdch vyludujiecich jejich vzdjemné aspojenis ko.uednd bustots (poro-
zite) tyle rizers jednek teplotou, jednek eventudlnimi prizedemi, llomindlri rozméry &dstic
lefely v rozmezi 353-500/um. Plenetovy mljn mél kepecitu 2,5 kg gférickjech mikroddstic/hod.

iroces aclomerece jemnych ordskd byl 9 dupéchem vyzkoufen rovnéZ ne oxidech urenu s
thorie. Jeko prisedy byly v melém mnoZatvi poufivdny amze, pojivo e vode, eventudln& orso-
nickd rozpoudtédlo. l'o ugudeni gférickjch Z8rtic vytvorenjch nebalovdnim ne situ ndgledovel
ternick’? rozkled pojive kalcinsci, Iroced kordil npelovénim vhliku e slinovdnim. Porozits

s

hotovich oxidickich #datic byle urdens mnosaivim apslitelné pfigedy.
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recnnologie vyulivejicl préikové metelurzic s ndgledndho taveri nvly iek v Fvron3.

tak 1 v imerice pouZity v reletivud velkds néritku.

C vyviruie v po-
loprovozuim =€ Itku pro vyrobu kerbidovéno pelive pro resktor AVAE techrologii vychdzeiicl

v

z gglomerece praskové stechiometrické amési oridd ureru e thorie a zezi. 3férickd ddstice
m8s ge pek jedté ovelovely ~ 13C =mikronovos vrgtvou aszi. Taekto izo-
lovand mikroku

/31/.

Velmi podobné postupy ivly pfi virotd gmésndrno kertidovéro pelive poufity i firmou

-1
obsehujici reskdni
lic¢

;
ky byly tsveny v grafitové :-ddozé pri 2530°2, enif do8lo k feiich gpékdnf

Genersl Atomic. V prvni etepé oyle bud ne’prve uukutelndng xertotermicks redukce kyslic-
nikdl 8 pek *teprve zformwovdny mikrokuliky, ne@o bylo poradi operaci otrdcend. V kgiddm
pripedé vylo pek ke zhutndni mikrokulilek pouZito taveri, sdy dylo dosamferno pofsdovansd
vygoké nustoty a pokud moZno dokonalého aférickdro tvaru ddgtic. Tepf. K viroué pelive

pro res-tor Tesch 3ottom byly aglomerovend (zelend) ~dgtice, oraenujici stechiometrickou

gmég prédkovitdho J0,, ThO, & uhliks, promichdry s velnmi jemuim g afitov/m prddkem. Takto
vznikld suaspenze mikroddatic v grefitovés lazi oyle v srafitovén konteincru nejdrive ohfd-
ty ve vakuu na teplotu 2100-2300. Fo ukonZe:i konverze 0¥id3d ue dikarridy uyle teplote
zviSera red bod tdni gmdsnéno (J,Th)C_. Hotové pretave:d =mikrokuliZky tyly pek siten od-
d&leny od praskcvého grefitu, ktery zabrivil Jelich vzdle &mu spdkdni. Troceg e velmi
podou: Lyly

tek priprevovdny nutné kerbidové mikrosfiry, jejicuZ pramér lelel =z 82 7~ v rozweri 173-

ickému gu TUKEN, Z vichozich zeler:
klsgick procegu INKEL v c le:

‘ch &datic o velikogti BDD-A;Q/Lf

~e50 i, 8 2 “ psk v rozmezi 175-303/:ﬁ.

Vlestrni metode teveni mikroddastic Jek kertidovich, tek 1 oxidovich, byle vyzkoudere
i v nékoiike delSich verientdch /-4/. Tepr. nutnd sférickd Jdgtice, priprevend z nrubvdho
présku U,Th)cp vzuiklého drcenim glirutich tevlet, p.opsdavely plemenen trifdzovs onlou-
kovs$ pece. Fritom se Sdgtice présku tavily s zao.lovsly. o priécinodu gamenem dochizelo k
solidifikeci kulidek. & mendim Gapichen oyl pouZit k tave:i i plezmstick) horidk.

4.2, TO3tupy ne _mokré cestd

..... EARR i

T03tupy ne suché ceaté umofnily dgpsd-é vyrorir pslivovd Jdatice, ktersd byly poulity

Jeko zdkled prvrnich pelivovich Z1drkd erxperimentdlnich H74Gn (Iregor, fescnh toitonm,

¢
Fort St. Vrain), licméné metody apojerd s szlomeraci pragkl —&ly (e =e’)l) redu revinod,

menovité:

- prednost (bezpelnogtni hledisko),

- relativné meld kepacita jednotkovéro evantuidlni poredesvky
primyalovs virobvy,

- pouérnd Sirokd gpekirum velikosti uikrox.lizek,

- velwnl prisné poZedevky rne vi'chozi pr: o hlediaxe Jemnoati velmi vyaokéd mérns

povrchy, co? komplikuje manip.leci) s linovetelronti,

- reletivné rizk3 huatoty dogsnovers pri alis
- reletivnéd Zpatnd gféricits mikrok.li’ek.

7 téchto 4dvod( ae pozorunost ohririle ® vodr w cnetick’m procesfiim, achophnym poskyt-

nout prekticky dokonslé aférické Zdstice 1 velwi melo. odeuylko. od zsdandno pravérus

#datice 50 donre glirovetend pri podiraetnd ni.cd{ch “eplotdch s ma'1l velmi nladk/ povrch.

Loent

"iokré" procegy umoiruifi rovié? po: hE-¥ velké jeduotkové kepecitd, kterd mdle

! o)
aneino prizplsoneno k ddlkovénms ovldidni. . aldl rezanedvatelrno: predroatd viech vodnich

procea’ je moinogt koprecipitsce =rev: s tuoria, co’ e zikleden vanik: ak.tedrien pevnieh
roztokQl 3 dokouslou homorenni dimtriiued 0:.0. xouporent, lelze ¢pomino:t eni zZna’tnol prud-
n0at, =okrich procesl z hledifke priprevy rmikrok.lizek. idenduo chenickdho glodeni & prisér.
(v §irokém interveslu o4 lﬁ/um a7 do n-l//v/:m).

iripreve mellch gférickich fdutic metodo., kterd iy pripomird pozdéii vyvinitsd po-
atupy nol.wrel, hyla petentovdna v roce 1 .. [rvii pou'up dol-zel pro viroru iederisdho
relive »wl vypracovén v uak jiidre /1 /.
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Fodutatou vsecn vodnych procest vyiroby mikrokulidek je prevedern? kapilex vodnd

fize obgehujici ionty urenu, thorie &i plutonie, do foray gelu, t . t

‘¢ koloizning
disperzrnino gygtému se spojitou gitovou strukturou. Tento chemick: proces e sparsturné
ugpoPdddr tek, Fe plivodni kepky soudesné naebyvaeji sfdrickdne tveru.

rrocegy vedouci ke vzriku pevné fdze lze klasifikove. ze tiPY nledizek:
8) Fodle gloZeni vychozihn roztoku urdensho k Zele*ineci lze rozliSovat metady pouii-
vejici prevy roztok nitritovich soli U, Th, Pu , ev. jejich amfsi a metody pouiivaiicy

koloidni roztok (sol), ktery obsahuje ve vodném kyseldm prostredi pevné &dstice oxidl
prisludr’ch kovd o velikosti 1-~10C nm. Kovy ve vichozim roztoku mohou it

igk Segtivocni,
teak 1 étyrfnocné (v prPipedé ursnu vidy ve formé sgolu);
5) Fodle zpfisobu provederi Zelstinece miZeme rozlisovat:
-~ vritrni Zelatineci, tj. chemickou reskci uvnit?¥ kaepky roztok: &i solu,
- vndi3i Zeletineci, tj. extrskci vody nebo nitrdtovy¥ch iontd, tzy. proces gelovsho
grdzeni.,
VEecnhny tyto metody byly rozpracovany sZ do primyslového méritke vietné mpare-
vurniho vybaveni.

c) Fodle doby existerce koloidniho roztoku, tj. zde je gol priprevovdrn ve zvldg+tri~
atupnl pred Zelstinaci, nebo koloidni Edstice vznikejl v pridénc Zelstinsce.

Uvederé tridéni jsou ovSem dosti teoretickd, protoZe ve skitelfrogti lze v
némich procesh zefedit soufesnéd do nékolike kstegorii. Ddvd visk uriitos predstav o
prib&hu prvriho stupné vytvdrenl pevné sférické féze.

Cald1 zprecovéni gelovych &dstic, priprevenych podle rizrieh postipd & jeiicn ve-
riant je v podsteté gtejné. Hrubé blokové schéme vdech vodnuych (gsol-gelovieh) proces?:
priprevy pelivouvych mikrcldatic je zndzorndno ns obr. 7. Vice mérd gpoleinsd pro viechnv
postupy je inZenraké referi operece formo-
vdni kepek roztoku (gol:), i kdyZ 3e Gtere
v dvehu chemizmus této operace. irskticky

ve viech pripadech se pour{vd xspelirnové

PROMYVET tryske, pfidem¥ proud vytskeiic? kepslinv
™ 4 sofruet ge rozbiji ne .dedlué iderticks3 kapky rowoae?
GELY jejiho vibredniho pohytui. Tryske wlZe Tt
unmisténe 1 ned Zelestinaini laz:w.{, pskud -3
b 3 vjchozi roz+tok vygokou vigkozitu. ¥V opalnss
PREPRAV. — efi?adé YzFi%aj{ nes?érické “dstice. f d??a-
ROV . ?en{ pottebnd vigkozity ge poszivaiy
{301 S prigedy polyvinilslkohol.. Fezproatreind
i do kapelirové ldzné ae mize 1 1 Avou-
14tknvd trygkse, ¢imi ‘e vylouceno riziko
jejiho ucpdvéni., FovréZ zePizern?, posiivend
ForLGy i k viestpl Zeletineci jsou a1 velmi podohrd.
v ATEY KALCINACE Jejich zakled tvori vét§inou kolony neplnéns
7elptinalni lazni.
Obr. T:
ZELATINACE REDIKCN - PP e
st IO i f Ijiednodu$erd dgchdme priprevy wikrofdatic
pelive HI%h ne cdkledé procegu gol-gel
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251 ‘elptinece

Prvnin procegsen vnéjSi Zeletinsce byl proces CRUI. Vedkersd, i pozd&ji vypracovand
varisnty toholto procesu dyly zeloZery na extrakci vody : kepifek solu o velmi nizkén
obsshu kysgeliny fusilnéd. V této spojiitosti uyly dovedeny do poloprovozniho mEtritka me-
tody priprevy kyielinodeficitnich solli. V priped® sgold Thoé byla vybrdire denitrace
hydraty Th(303)4 vodni parou pfi 520°C; vrvikeiici srédek Thl5 9 velri nizklm pomBrexn
NOS/Th se lehce peptizova. vodou. ImEsnd soly Tud-
EDj - 332(303)2 kap

se pripravovely extrakel iontd

%02 z rostokd Th

05

)4 el=im enexem fmverlite Li~c.

r*ipreva 3ol ?02 se uskutedrovels tud metodou srdZeni - peptizece nebo kapelinovs
extrakce, prifem3 v obou p*ipedech byla prv:i opereci redukce Sestimocndho ursnu vodiken
‘v piitomnosti pletinového ketelyzdtoru. Soly Syly stezilizoviry pfisedou kyseliny dusidng
8 mravendi s bvly stsbilni po Ped= nodin vebo i dni.

Jelstinece seve viecnh pripedec: .3k telrovele v progtfedi 2-etinylhexsuolu, ktery e

velmi A%irnim Fehydrstesni= Cinidlen.

Vnitind Zelstinact

Typick: /457,
kterd spolupraecovsle i re Iregon Project:i. iroces e vhodny pro priprevu sk oxidovjich, tek

m prikleden vnitfrni Zelstirece e proceg vyviziuti holendakou firnou

i kerbidovich gm&gnich mikroldatic pelive. 2 vichoziho roztoks nitrdtovich goll uranu e
thorie se v prvni fézi procesu vEt2inou vyrdsi gol vysrdZenim nydroxidu thorie nebo gmési
hydroxidd urenu e thoria. SreZenine sepek paptizuie v priibéhu zeh#ivdni s pFidevken kyge-
liny dusidné. Vritfni Zelstirace vésk mi¥fe vychdzet 1 z prevého roztoku odpovidejicich
ritrdtd. X vicaczimu roztoku (neto solu) se pridé orgenicka komplexotvornd gmés - nepr.
nodovine & hoxamethylentetrsmin, kter? je pfi zahrdti ze cce 5.%¢C gchopen ge rozklddat
ile rovunice (7).

(7).

Vvialednd smdg ge vna8i po kepkdch do orgenické kepaliny nemigitelné s vodou, zehrdté ne
- A0 ; A . ) o an es s x L
teplotu do ~ 0°C (tetrectloretayler, cilikorov’ olej e jiné). Jvolndn’ Zpevek v pritoma

rno3ti mofoviny vede ke vznik: trengparent:zicn gelovich kulidek. TFroceg Zelatinsce probihd

prekticky okeniitd, coZ Jje prednosti tonoto poatupui. ‘elové Zdgtice meil velmi komplexni

sloZeni, tj. obgmhuji kromd ursnové sloky tekd vichozi orgenické molekuly & jejien deri-
vaty. K eliminaci téchto ne?ddoucich ldtek docndzi poatupné v priitéhs daldich operact

(pronivéni, augeni, kalcinsce),

Gelovd ard
elovs 3

—————

Fvo,ew jed.otlivieh veriant procedl sol-gel se zebivels celd Feds ndroduich s mezi-

5

narodnich vizkuwnich gtiedirek, Spato { zs Ufeatl priwyslovyech firem. Jedrnim z takovich

prikledd e rozprecovdnl zdpedoré~eck~ho poatups t2v. dpecidlnl precipitece gelu, ne ktersd:
olorii v Jilichu / 1/, KF: Tilich /42-44/, HOBEG-
/37,43/ @& ‘elaenberg A% /45/. Froces byl propre-

ge podilel Ingtitut pro chemickou tect:

Hochtemperstirresk-or-iirennelenent
covdn predevéim pro priprevi amfiudho ranerhnoriového pslive Th/'7y 4 v oxidové nebo kerhi-

dové formé e vzhledem k tomu, 7. pomédr 1/n =Bl it » 4, byl proces zeloZen prevdind ne
5)/ ge gmiail g roztokem Th(H03)4 (pE 3,5-4),

chemickém chovdni thoris. hoztok (7..) (0
polyvinilelioholem, delsimi prisede=i & o vodolu., Tsto Ceszové atebilni a=ém g pfeaunyn pH,

(X

. 7 eRs . . . [ . L.
koncentraceni (7I0.) 8 Th ', vizkositos, etd. ge protletuje redou trysek. Jejich elektrc-

meaeneticky) vihrecni ayaténm :ajiéf;ﬁe rozbitl proudu kepeliny ne ateiné kapkvy. Kepidky pe-

de,1 z tryaky do vorni #dati kelony, zepln®né plynnm smmoniskem, kde dochdzi k jejich
"predZeletine.. . Zeletinsce (ztvrdniri) e dokonsuie v roztoku (NHAJOH. Zeletinové kulidky

e promytim Jpeavkovou vodou z . 8 denydretuii izopropenolem. udeni se provadi

pri teplotd 700 podtlekove deatils” sperature, takie igopropenol miie it vrdcen do

procesi., Vyrufent 3dqatice se kelcirnuii :e viduichu pri eplotéd 316%2, kdy dochdzl k rozkled.



jek hydroxidu thoria, diursndtu emonného, tek i polyvinilalkoholu. Vznikls kulicfky,
tzv. xerogelu ge pak slinuji v atmosfére vodiku pFi teploté 1600-1700°%¢C. Visledken
jsou vysoce hutné sférické cdatice pevného roztoku (Th.U)O, o nustoté S7-3% 7 teor.
Findlni opereci je sitovdni s t¥idéni ne vibradnim stole, ide se 01ddéluji podkozens
Edatice (odchylky od sférického tveru). Jejich muoZstvi prektickynikdy nepfekrofilo
1.

Ne zdkledé tohoto schématu bylo konstruovédno prototypové technologické zetizeni,
ne némZ k roku 1376 bylo vyrobeno pFibliZn& 10 t mikrokulidek (Th,7)0. s pomérem Th/U
pohybujicim se v rozmezi 4-40. (VEt&irou Zinil tento pomdr 10, co? odpovidd palivu
THTR).

Ya gtejnén zarizeni (pouze 3 vymdnou trysek) byly pripreveny paiivové kulidky
riznyen pramértt 8 to 202, 4C3, 500, 600 a SOO/um (po slinuti). Kromé toho byle zajiStére
virobe cce 2 t mikrokulicek Tho, s priméren 500 @ GOO/um & priblizné 100 kg U02 (firdln?
operace - teveni). Vjt&Zzek Cdstic normované velikosti (stenderdni ochylke 3-4 7} Zinil
kolen ©5 .. Hustota Jéstic pro smégné uren~thoriové pelivolyle v rozmezi 96 - tdmé&F 100
@ vykyvy v pom&ru Th/U nepfekraiovaly + (,3 %. Gféricite, vyjddfend pomérem mpximélniho

praméru k minimdlnimu priméru, nepFesahovel u 90 7 kulidek /42/ hodnotu 1,1.

¥Kdy? v roce 1980 pristoupil NUKEN k vyvoji nizkooboheceného peliva, tj. mikrokulifex
oxidu urenicitého, bylo nutno ponékud uprevit jednotlivé operace 8 prizpisotit je chemicki~:
chovéni urenu. Jednelo se prevdaZné o predb&Znou neutrslizeci roztoku ursnylrnitrdtu, “rditou
zménu editiv pro Zelstineci, zevedeni opersce stdrnuti gelovych kulidek & o redukci pro-
duktu kalcinece, tj. kulicek xerogelu UOJ' ne UO2 pred alinovdnim.

Obr. 8 schématicky zndzornuje vroces pFiprevy nizkoobohsecenych mikrokuliZek 02,
které mejl hyt vyuZivdny v modulovych vysokoteplotnich resktorech prfisti gernerace, a =
richZ se poZeduje vysokd hustote a nomindlni primér 500 ,um. Prozetim bylo vyrohreno pfi-
bliZné 700 kg mikrokulilek UO2 pro pelivové &ldnky resktoru AVE /44/. Froces, s hlgvné
jeho epereturni uspcrdddni, neni zat{m poveZovdn ze priamyslovd propracoven’, odoovidse ey
vivojové prdce proto pokreluji. Pfesto nevyvoldvd pochybnosti moZnosgt jeho eventudlniho
umigténi v horkFch komordch, dojde-li k vyuZiti $tépitelnych meteréli z reproceassingi.

1 n

Priprava Priprave oy s . - . s
vichoziho gelovych EE?§2:;1 Promjvéni
roztoku kulidek

PVA ~ polyvinylelkohol
IPP - iaopropanol

Degtilece
recy'ilace

3linovani Redukce ¥elcinsce [®—] Sudeni —

Obr. 8:
Schéme prfipravy hutr’ch
mikrokulilek 702

H,0
Mikrokulidky

.t
{3
(\
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versive

fa whadr A i opry virvan: kearitidovdto vebho arvikariidovihog

neliva. “hl{k =2

ke karzovermickd redukel e vytvoreni kertidu se priddwi v 3techiio-

me*trichin mnolatva do vIichozino routoxs ve formé gezi. TPitomrodt e vyvolet

nuTnogt Imfny typu, 1 omnolstvi e . evEsk prircipifluil schéme z19tdvd reumérndn

it

v pripedé e-lomerove:ch

e

Jak vlastul reskce ker: idizace, fak monou TNt uskut

ikrofdstic) reno al

- relet nizkd nugtotéd - 0 néco vic el

fzkamu tvle pod rozpracovaia variante procead.

s

Jeletizace, zeloZend ne prircips no~o-senni Zydrollzy ketiontsd o roztoku

8 modoviny, d0 kterdho je priddvdn pe- srotropln (hevametylentetras B R RSN

zehranidni litersture obvyxle ocrelovir [gko "H-Troresa". Streédivits tohoto procest spu-

trace Iuail’

8.l

*{vele v tom, fe pPi priprevé v c.oziid raztoks ueny poledovdre deni

e, ‘e vicnozi roriok e doztateldnd

urenylu, jek je tomu U procegu

atadilxei i1 pri teplotdch okolo 17 L-procesu u:81 U7t nodeilecZers ve teplo”

-9 cex s . . . . .
-57C). rXitou rev’hodou e relativ: Zpracoverelioat selovich tic g ¥erorel.

“olektiv pracovnikd 7JV se véroval ‘ek veoretick’w zikledin procesu, ek [ leloratorn’-.

eoretickémy vilknuti 30 crnevign

speraturni=s u3pordddni vironni lirky. TZxy doiridmu
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Lze konstetovet, Ze sférické Zdstice, piiprevené obéme zplisoby, vyhovuji z hle-
diske rozmérové e tverové uniformity.

Ne zdvér popisu pFipravy pelivovych Cdstic ns mokré cesté je nutno poznemenst, e
pFes svou zddnlivou jednoduchost jsou procesy sol-gel mimorddné& ndroéné ne presné dodr-
Zeni jejich psremetrdi. Vzhledem ke komplikovenosti gelové struktury pevné fédze jsou
dosahované vysledky, tj. kvelitas ddstic velmi citlivé ne podminky jednotlivyeh stupnd,
zv1i#t& pek ne perametry opersci promyvani s sufieni. To se tyka vlech zndmych procesd e
je asi jednim z ddvodd, po€ bylo vlestn& vyprecovdno tsk mnoho wrient metody pFipravy
gférickych 3dstic ns mokré cesté.

4.7, PPinvyve mikrodldnki

mwm b e mma s e -

Zéklednim kritériem pouZitelnosti libovolného pelivového ¢ldnku, je jeho schopnost
zebrénit uvolnovdni Stdpnych produktd vznikejicich v prib&hu vyhofivini. U pivodniho Fe-
3eni pelivovyich ¢lénkd HTGR (Drsgon Resctor Experimernt s Peach Bottom reaktor) se pfed-
poklddelo zedrZovdni ¥cépnych produktl dvémme beriérami, a to grefitovou metrici e in-
tegrdlnim trubkovy: grafitovim povliekem. Ukdzelo se viak, Ze stenderdni grafit s rele-
tivni velkou permesbilitou nezabrenuje Gniku plynnych $t&pnjech zplodin. To vedlo k vivoji
jemnozrnného pyrolitického grsfitu. Jeho vrstve ne povlskové trubce méle zebrdnit jeii
prostupnosti. Del3im logickym krokem bylo naneseni pyrolytickéhoc uhliku bezproattedn#
rne pelivové mikrokulidky. Tek byly vytvoreny pelivové mikrolldnky (petent us "coeted
perticles™ byl vyddn v Anglii v roce 1961 podle prihlé¥ky z r. 1957). Vlestrni technologie
povlékenych Gdstic vaznikle vzép&ti jek v USA, tek i v rdmci Dregon projektu. Opirale se
o pouZiti techniky fluidni vrstvy, coz umoZnilo dogéhnout stejnom¥rné tloudfly povleku ne
jednotlivych pelivovych kulidkéch. Obr, 9 pFedstevuje typickou pec, kterd se pouZivele
pro nesneseni libovolnyeh povlek(i ne Zéstice udrZovené ve fluidnim loZi inertnim plynen.
Cherekter povleku (hustote, texture, pfilnevost, std.) je déun typem uhlovodikového plynu,
jeho koncentreci, teplotou s podminkemi proud&ni. Pece maji n&kolikecentimetrovy primér
reskdniho prostoru, co? umcinuje zprecovdvat vadzky do 1 kg. Vzhledem k tomu, Ze proces
termického rozkledu uhlovodiki & usezovéni uhliku nae povrchu Z4stic je reletivné velmi
rychly, lze pec této velikosti poveZovet ze poloprovozni model. PPed nékolike lety KF:
vyvinule primyslovy prototyp modarniho zefizeni pro 10ti kilogremové vddzky pelivovieh
kulidek g vnit¥nim primé&rem 40 em /43/. Toto zefizeni je jiZ pln& vyzkou¥ené e pro mete-
ridl s 10 %-nfm obohecenim pFfedstevuje z hlediske kritidnosti vlestn& provozni meximunm /85/.

NejdlleZité;j&i komponentou fluidni pece je difuzor uhlovodikového plynu, kter;j svou
konstrukel musi zejisfovet celou Fedu rozdilnjech podminek -~ zepln&ni celého reekdniho
prostoru, dostetecnou mecnenickou stebilitu, moZnost rychlého vyprézdnéni pece, moZrogt
neandSeni kvelitnich pokryti jek pyrolitického grefitu, tek i Sif ve smyslu poZadované
hustoty, orientece zrn s jinych vlestnosti. Nejb&Zn&ji§im typem difuzoru jsou trysky nsvse-
zujici ne konické grafitové téleso tvorici dolni ¥dat fluidniho prostoru /86/. ORNL do-
géhle vybornjch vysledkd v povlékéni pelivovych Cdatic zdménou trysek zes specidln& upra-
venou grafitovou desku vyrobenou z poréznihc grefitu. Ns z4kledé tskto uprsvené pece byl
rovndZ nevrien dédlkové oviddeny okruh pro povlékdni vysoce obohsceného gekunddrniho pe-
1ive /64/.

Povlek palivové kuliky musi tvorit difuzni bariéru schopnou odolet rardstejicimu
tleku 5t&pnych plynd vznikejicich v prib&hu vyhofivédni. Krom§ toho by m&l povlek byt
gchopen sbsortovat bez pofkozeni frmgmenty #t&peni. Snehe splnit tyto poZedsvky vedle
k postupnému vyvoji od plvodné jednoduché husté vrastvy pyrolytického grefitu ke sloZité
gtruktufe 8 nékolike vratvemi, pFifemZ keidd z t&chto vrgtev md odlidré charskteristiky
® plr:i odliBnou funkei. Rozadhlé vjizkumné préce vedly k ndeledujicim hlevnim zdvérim,
kterd umo¥nily optimelizovat jednotlivé vrastvy mikropovleku s jsou vyuiiivdny 1 v soulesné
dobé:
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Obr. 9: pluidni pec pro povlékini
mikrokulidek

8) pro minimelizeci nep&ti vyvoldévenych redieind indukovenym smrité&nim, je nutno volit
pyrolyticky grefit s meximélni moinou hustotou s meximéln& moZaymstupndm izotropie. Nep¥ti
vznikejic{ ze téchto podminek budou pek zdviset ne radieinim creepu. Je tudi? vhodné do-
séhnout vyrezné grefitické krystelické struktury.

b} Je vhodné vloZit mezi vrstvu hutrného grefitu e mikrokulidku pelive porézni vratvu,
kterd jednek kompenzuje zbytkové nepét{ vyvijené hutnou vrstvou, jednak ji chréni pied
Btépnymi fragmenty.

¢) Vibornou beriérou proti difuzi pevnych Etdpnyeh zplodin, zvl4SY prvkd 1 e 2 skupiny,
Je vratve kesrbidu kfem{ku. Tu 1ze teké pomérné§ gnedno pripravit termickym :ozklasdem plyn-
nych chlorsilenfi. Kerbid kfemiku jsko difuzni prekdZke s HC1l, vznikejic{i jeko vedle<&{
produkt reskce rozkisdu chlorsilenti, efektivné brédni obdvané povrchové kontsminasci mikro-
Cdatic Bt&pnym 31 plodivim materidlem. To prispivd k extrémn§ nizkému zemoFeni chladive.
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Deldi ddleZitou vleatnosti SiC je jeho vysokd redisdni stdlost v podminkich ozédfeni rych-
1ymi neutrony. Linedrni rozteZeni pFi teplotdch blizkych k provoznim teplotdm HTGR klesd
prakticky k nule. Mexime rozteZeni se dosehuje jiZ pFi ddvce rychlych neutrond 3.1020
neutronﬁ/cmz, coZ znamend, Ze kerbid kFemiku stebilizuje prim&r mikroZdstice - dsleko
v¥tSi miFe neZ by dokdzalo pokryti pouze pyrolytickym uhlikem.

Tlouftke povlskovych vrstev se v zdsedd vypolitévels ne 28kledd difuznich koeficientd
vyznemnych $tdpnych zplodin pFi meximélni provozni teplotd s to tak, Ze tloustke hutnych
grefitovych vratev s tlou¥fke vrstvy SiC musi ze denych podminek pFfevy$ovet releventni di-
fuzni délky. Tek nepriklad difuzni koeficient xenonu v pyrolytickém uhliku pri 1250%¢ &ini
pPibliiné 10’14 cm2 s'l 8 proto vrstve rulOO/um jeko difuzni beriére je dostetedn¥ efektivni.

Z podobné tveany pro nejdlouhodob&j¥i izotop Sr-90 vychdzi tlou¥tke vrstvy SiC a035/um.

Del¥imi fektory, ovlivnujicimi vlestni konstrukci mikropovlasku, tj. sloZeni s tlousfku,
jsou nepF. tlek vyvijeny plynnymi ¥t¥pnymi ~:lodinemi, koeficienty tepelné rozteZnosti, tep-
lote pfi ozdfeni, ddvke rychlych neutrond, termické nap¥ti astd.

V soudeané dob¥ preveZuji tFi typy povlakli: dvd elternetivy typu BISO, ozneSovené
BISO HTI s BISO LTI @ typ TRISO LTI. Bylo prokdzdno, Ze u tdchto typd pokryt{ dochézi i
pFi vysokém vyhofeni k velmi nizkému stupni podkozeni, (obr. 10).

vratve
hutného

pyrolitického
grefitu (PyC)

(tlumici)
grafitovd vrstve

e)
hutny tlumic{
pyroliticky vrgtve

grafit (PyC)

vratve SiC
hutny

pyrolyticky
grefit b)

Obr. 10: Schémetické zndzorn&ni{ pelivovych mikrokulidek
typd BISO (e) e TRISO (b)
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4.2.1 Povleky typ. BISC

Terrin BISO se vztshuje ra pyrolytické grefitové (PyC) pokryti skliédejici se ze
dvou vrstev. Prvni je porézni, tzv. tlumici vrsive. Nend$i se rozkledem scetyleru prFi
teploté 250-1400°¢ (nepi./42, 56, 57/), rychlost neridfeni se méni v rczsshu 6-10/um/min.
PFi primérné tlouvifce vrstvy 90-95/um je teto fdze procesu povlékdni mikrokulidek ukoners
ze 1C-15 minui. Jek teto ilumici vrstve, tek i zplisob jejiho renédieni jsou spoleéné pro
viechny typy pokry+i. Kvelits tlumici vrstvy, zvld3t& rovnomérnos® porority, rovncmérnom
hutoty, mely rozptyl jeji tlouStky (coZ jsou vzédijemnd zdvislé persmeiry) mé velky vliv
ne ctebilitu celého povleku pri ozefovani. V pfipedé BISO HTI (High-tempersture isotropic
costing) se druhd izotropni hutné vratve Pyf, (tj. viestni pevny povlak) nend§i rozkladem
metenu pri vysoké teploté (1900-200000). Rychlost usezovdni je podststné mendi, pribliiné
1,um/min. P*i primérné tbudtce vrstvy trvé teto fdze 40-45 min.

Alternstivnim typem je BISO LTI (Low-temperesture isotropic costing). u néhoZ je druhy
povlek nsnd3en rosvledem propylenu nebo propenu, eventuiln® smési s scetylenem, pri teplot#
1250-1400°C. Prones ie podstatné rychlej3i (4-6/um/min) e je zejimevy prévé z tohoto hle-
diske. Diky niZ&im tepln*dm je proces ekonomictéj§i. Deldi jeho vyhcdou je men¥i redidlni
gredient hustoty sniieni s izotropie. V disledku potledeni difuzniho pronikani urenu z peli-
vové Cdstice vede pouziti povi:%u LTI i ke aniZeni vn&j§iho zemofeni uresnem.

Vrastvy jek vysokoteplotniho, tak i nizkoteplotniho pyrolytického uhliku meji rovno-
osd zrne, krystslickd strukture je ropisovdne jsko "podobnd grefitu” (hexegondlni, v mfiZce
neni pozorovidne usporédenost ne delek:. vzddlenost). Zrne PyC jsou tvofene krystality o veli-
kosti 3o 0,03 um, jejich? poiet s orier:esce urduji formu e rIzmér zrn /55/. Krystelity nizikc-
teplotniho PyC jsou 5-10krdt menZi e vzdslenoct mezi krystelickymi rovinemi v&t3i{, neZ u
vysokoteplotniho PyC.

Jek jiz bylo reieno dfive, kvslits pyrolyt:ckého pokryti zdvisi ne Fed& peremetrid,
predevdim ns rychlosti proudéni e sicieni plyn:, ;:-“0Z tepelnym rozkledem vznikd vrstve
PyC & ns teplotnim reZimu procesu. Vzhledem k tomu, Ze velikoat povlékenych Eistic gse v
pribéhu usezovdni PyC méni, musi se teké pribéin’ ménit uvedené persmetry, Krom& toho musi
byt kriticky vypodtend e experimentdlné ovérend velikos: avdzky. Jinek dochdzi k odchylksn
od sféricity. Dneg jiZ existuje experimentdln® ovérsny te~reticky model procesu povlékdni
mikrolsatic /86/, coi usnadnuje jeho optimelizeci pri zméné podmi-ek.

Pokryt{ BISO (HTI i LTI) bylo vyzkoufeno v resktoru AVR pro sméars palivo (Th.U)O2
[ (Th,U)Cz, v regktoru THTR pro (Th,U)0. s pochopit:lné i v rdmci Dragon Frojec -, Pokud
bude reelizovdn thoriovy cyklus, zvl4dst ve verierté s odddlenym 3t&pnym s plodivym -'steris-
lem, lze pro plodivé mikrokulilky (nep?. Thoe) yyuiit pokryti BISG, pro St&pné mikrokulidky
pask pokryti TRISO. Po vyjmuti vy. orfelich pslivovych E1dnkd z reektoru bude moino plodivé
mikrokulidky obsshujici vznixly 3t&pny izotop 232-YJ oddélit od vyhofeljch Stépnych mikro-
kulidek 9 nezddoucim 236-U jiZ v prvni fézi preprecovdni pelivs. Vratve kerbidu kfemiku,
zebréni toti? soudmanému rozpudtdni Stipnych Cdastic s Edaticemi plodivymi (viz kep. 6).

4.2.2 Povleky typu TRIZD

Termin TRISO LTI znemend, 7e komplexni povlek obashuje minimdln& 4 vrstvy v tomto
poredi: tlumici vrgtve PyC, vratves PyC typu LTI, vrgive SiC ® znovu vratve PyC typu LTI
(viz owr. 10).

Vratve kerbidu kremiku (kubicky ﬂ -~ 31C) ae priprevuje rozklsdem chlorailesni, FPre-
vdiné ge vy.l.vaji dve gyatény: SiCl4-CH4-H2-ﬁr 8 CHBSiCIB-HE-Ar (metyltrichlorsilenu dé-
veji pfednoat HOBEG s “FA). Procesg vzniku vratvy ﬁ-&ﬁﬂ Je pochopitelnd je&td sloZitdjéi,
reZ v pripadd usezovdni PyC. Podminky musi byt voleny tek, sby nedodlo k vytvotfeni druhé
féze, of ji? voluého kremiku, nebo uhlki. Te by nerusils funkci této vratvy jekoZito difuz-
ni teriéry p:~ kovové StZpné produkty. DhleZitou roli hrsje pfizpdsobsni koncentrsce vodiku
zvolené teploté. Vznik SiC je totiZ poimin&n fedou postupnych reskci. Jednou z nich je re~
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dukce chloridd kPemiku vodikem ne elementdrui kFemik, ktery ve findlui fdzi remsuje g unli-
kem za vzniku SiC. PFili¥ vysokd koncentrece H, vede k vytvoreni ssmostsetné féze 5i. pfilis
mald k vytvoreni ssmogteatnd féze uhlikové. Vysledné fézové sloZeni s potfebné teplotuni e
koncentradni persmetry neni nutno hledst experimentdlné, ele je moZno je i nsmodelovst ns
24kled® rovnovéinych termodynamickyjch vypodth pro pFisluZné chemické systémy /58/. Uddvené
teploty rozkledu chlorsilend leZi v rozmezi 150000-160000, rychlost rdstu vrstvy se pohy-
buje okolo 0,2/um/min. Kerbidickd vratve musi byt pritom tvofens melymi rovnoosymi zruy.
Bylo prokézéno, Ze pFi zvyZeni rychlosti tvorby vrstvy kleséd jeji hustots pod poZedovend
minimum.

V teb. 13 uvddime podminky nendSeni jednotlivych vrstev pokryti /55/ pro pslivové
kulitky oxidu ureniditého (hustota 95 % teor.). Tebulke 14 obsshuje poZadevky ne zdkledni
vlestnosti t&chto vrstev. Pro srovnéni jsou teké uvedeny tloudiky pokry:i TRISO pro refe-
reniai vysoceobohsceny (U,Th)oE 8 projektované HTGR s nizkoobohscenym Uo,.

Tebulke 13
Podminky tvorby pokryti typv TRISO pelivovych &dstic Uo,, jejichi
charskteristiky obsehuje tsb. 12

SloZeni Objemové %
Typ vrstvy o, Teplots
plynné féze resgujici prgcesu,
slozky ve smési (¢
Tlumici porézni (PyC) C2H2 ~ Ar 40460 1500-1550
Hutné izotropni
(PyC,, PVC4)
HTI CH4 ~ Ar 10-20 1300-2000
LTI CBHG' Ar 15.30 1250.1400
s1C 51C1,-CH,-Hy-Ar | 1,0-2,5(51C1,)  [1450-1550
1,0-2,O(CH4) 145C0-1550
1,0-2,0(si/C) 1450-1550
CHBSiCIB-H2-Ar 2,5-3,5(CH381013) 1500-1600
Tabulke 14

Po¥sdavky ne pokrytf typu TRISO mikroddstic projektovanych resktord
(VGR-50, uo, obohaceny na 21 % & VG 400, uo, obohsceny ns 6,5 %}
e n¥meckych (HTR - referendni vysoceobohaceny s HTR ~ nizkoo  ohsceny)

Tlousfke, ( ,um)

¢islo | s10%ent H”5t°§° VGR-50 HTR vysoce| HIGR(HOBEG)
vratvy (g/cm™) VGR-400 | oboheceny |nizkoobohscen:

1 PyC 1,0 90 95 95

2 PyCc (L7.Y | 1,8.1,9 30 40 4c

3 Sic 3,2 50 35 35 (50)¢*)

4 pyc (171) | 1,8-1,9 50 35 5

—

(+) Poznémka:
V pr{ped§ vyuZit{ cyklu s plynovou turbinou se vratve SiC zesiluje, 8.y
ge ani#il dnik izotopd Ag; jeho &tépny vytéZek se toti. pFfi pouZit{
nizkooboheceného U zvyBuje
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07IL povaefuie vyvoj procesu povlékani mikrokulicdek UO2 (typ TRISO) z hledisks hlav-
=ich persmetrd (teplote, koncentrece resgentu, rychlost riistu vrstvy) ze ukondeny /55/.
“zhledem k tomu, Ze vratve kerbidu kifemiku je hlevni beriérou proti dniku $t&pnjch produkti,
2v144+4 pPi eventudlnim del§im zvySeni provoznich teplot, poauzovel HOBEG kvelitu techno-
l2zie ne zdkladé podilu 3dstic s defektni vratvou SiC. Tento podil nepiesdhl 10'5, coz
“edstavuia vyborny vysledek odpovidejici 1 poSkozené fdstice ne 10 kulovych pelivovych
lank? (v 1 pelivovém &ldnku je pribliZng 104 mikrokulicek).

4.«

TeinovEjsi sovétské \deje /55/ nesvEdEuji tomu, Ze povlek typu TRISO byl dspéing
zv13dnus 1 v 3SSR. Povleky mikrocastic snéZeji bez podkozeni dlouhodobé Zihdni pFi teplotd
130277 g po dobu 5 hodin vydrii i teploti 2100°¢.

Tek jeko v priped& technologie scl-gel, je nutno upozornit, Ze technologie vrstve-
312 pokryii je vysledkem ilouhodobého vivoie, ktery se u v8+Siny vyrobcl opirel o zku3e-
10531 z pfibuznych procesi. Vzhledem k mi-imdlnim pFipustnym tolerencim smi byt odchylky
2% srcvoznich peremetrd pouze velmi nizké. Jinek klesd nejen kvelits vyroby, ele i jeji
=:=éZek e celkovd ekonomikes.

-

re e Tr1déni

Soulesny proces vyroby pelivovych mikrckulilek zehrnuje jeko finaini opersci t#idéni,
z G¥elem je co nejuidinnéji odd&lit veSkeré fdstice nesférického tveru. Tridéni se opa-
1 po prvnim kroku nédsledujici etepy (vyroby pslivovych &lénkd), tj. po obsleni povle-
ch mikrokuliZek ochrennou vrstvou grefitu pfed ligovdnim vlestnic. pelivovyech kouli.

imvel e ddlefitcat tohoto dvojiho thidéni spodivé . tom, Ze nesférické Cdstice typu TRISO

nemonou odolet lisovecimu tlaku pouZivenému pFi vyrob& pelivovych &lénkl. V obou pripedech
+7{3d{ci vibredni ze¥izeni s presnym & reprodukovatelnym nestevenim frekverce
2 amplitudy kmitd. Mikrokulidkové pelivo s povlekem typu BISO, u néhoZ chybi velice u&innd,

wyuzivda Z0EEG

sle zohufel reletivnd k¥ehkd vrstve kerbidu kifemiku, neni tek snedno "drtitelné" e proto
~irindlnd jedno tridéni mhZe byt vynechédno.

“.7. Vjroda palivoyych_ ¢1ldnki

Pelivovy #ldnek HTGR, jek jsme ji? zddrezroveli dfive, je v idedlnim pr{pedd homogenni
jidperzi pelivovich (a ev. plodivych) mikrokulidek v grefitové metrici, kterd mife mit kulo-
w7 tvar 'ndmecké 8 projektovené sovétsks resktory), nebo tvaer prizmaticky (Drsgon., Fort St.
Vrein).

Vzhledem k relativn& melému objemovému podilu pslivovych &dstic v grefitové metrici
(meximum ~ 20 7)) zdvisi Fede vlestnosti palivovych Eldnkd ne typu pouZitého grefitu.

4.3.1. Priprave _matridnih> grafitu

74 metriiniho grefitu se poZeduje zejména:

- vyaokéd hustote;

- dobré mechenické (pevnostni) vlastnostis

- mayimélné vysokd odolnost viEi koroznimu d¥inku plynd (H20, H,, CC, 002);
-~ rizky modul pruZnosti;

- mpld tepelnd rozteinosty

-~ (obréd tepelnd vodivost;

- vysokd stebilite pri ozefovdni v resktoru.

Jo13esn’ optimélui grefitovy materidl, presnéji sm&s umélého grefitu g pojivy (uhlo-
rodikové 18tkv) je findlnim produktem meteridlového vyzkumu, je” nezdvislého, tek i .gku=
3inéného v <amich rozviieiicich progrem HIGR s prioritou britskyech praci.

rafitcv:’ ~ateridl pro v/jrobu metrice pslivovych &lénkd,(tzv. "metriéni grefit") vazni-
im2lnm znracovanim amési riznych typld syntetického grefitu, pojive, plestifikétoru e
©uriné srzernickien rozpoultédel, Synteticky grefit ge pFiprevuje ve vEt§inépripsd(l gra-
‘-7 21 vonnmsho kokyu g nizkym obseher neutronovych jedd (pFfevdZné boru), minerdlnich ne-
- wnodntm grrenulometrickym slozenim., Pro zkudebn{ palivo jeponského VHTR se pouZivd
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nepr. vysoce preliftény jemnozrnny grafit IG-110 s hustotou 1,76 g/cmB, pripreveny z rop-
ného koksu /53/. Velmi podobnou kvelitu mé grefit pouZiveny firmou Genersl Ltomic /60/.
Sovétské prédce referuji o vyuZitl dvou typld grefitu ne zdkled& kelcinovaného (grefit 30FG)
a nekalcinoveného (grefit MPG-6) ropného koksu. Jejich vlestnosti a vlsstnosti visledrsho
metridniho grefitu uvddi teb. 15.

Tabulke 15

Nékteré vlestnosti vychoziho grefitu,metriénihe grefitu e vysleduého
kulového pelivovél., &lénku

Metriéni grefit Vychozi grefit

Vlestnost ne zakledé | ne zékladé

grafitu grefitu 30 PG} MPG-6

30 PG MPG-G
Hustote, g/cm> 1,89 1,92 1,80 | 1,83
Specificky el. odpor pFi 1580 1240 330 1430
20, /4 Oam.em 1370 1150 750
Koef. tepelnéGroztaEnosti 5,8 6,5 3,1 7.2
(20-1000°¢) 10°/K 5,0 6,2 4,5 7.2
Mez pru¥nosti E pFi 20°C, 0,99 1,07 0,89 1,05
10% Mre 0,93 1,01 0,70
Mez pevnosti v ohybu pfi 20°c, 24 38 . 48
MPe 28 42 22 45
Efektivni tepelnd vodivost
kf%ovehg peliv. ¢&l. of 74 78 110 73
pFi 250°C, W/m.K
éila nutnéd k rozdrceni kulovéh
pel. &lénku p#i 20°C, kN <. 39 €0
Opotlebeni po stenderdnich

9,8 4,2

zkou8kdeh, g

Pozndmke:

Pokud jsou hodnoty uvedeny ve formé& zlomku, vztehuje se Citatel ke vzorku
vypPiznutému ve améru ogy lisovéni, jmenovetel pek hodnotu ve amdru kolném
ne osu lisovéni.

Z tebulky 15 je patrné, Ze kritérie kvelity lépe gplruje grefit PuG-6. Zv1sst
dGileZits je men¥i snizotropie vlestnoeti, kterd napf. pro tepelné roztezro-ti je u
tohoto grefitu a1,05 oproti 1,16 u greafitu 30 PG.

NUKEM-HOBEG pouZivd pro stenderdni proces vyroby pslivovyen kouli, tj. izogtstick$
ligovdni pFi normélni teplotd, sm&s eyntetického e pFirodniho grefitu /61,62/, pro horké
ligovéni pek synteticky grefit z ropného koksu. Pojivem miZe byt ksmenouhelnd smols,
safeltovéd emols, smég fenoll s hexsmetilentetrsminem (fenolovéd pryskyrice). etd. Prikla-
dem Ggpé#né grefitové sm¥si pouiivané KFA, je prider A3, ktery gse sklddd ze 64 hm. 7
prirodnfiho grsfitu & meximélnim zestoupenim zrn v obleati 0,025 mm, 16 hm. % ropného koksu
8 20 % pryskyrice., V teb. 16 uvddime nékteré vlegtnosti tohoto grefitu /63/.

Tento grefit mé rovn&? dobrou radisdni odolnost. Zmény jeho fyzikdlnich e mechenic-
kych vleatnosti po dlouhodobém ozafovdni pfi teplotdch kolem 1250% jaou poveZovény zs
pfipustné.
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Tabulke 16
Nékteré vlestnosti grefitu A-3 (NSR)

Vlastnost Velikost ()
Hustote, g/cm3 1,70
Mez pevnogti v tlaku, MPe 4,7
45,7
M . 20,4
ez pevnosti v ohybu, MPe St
: 18,6
Dynemicky modul pruZnosti E,
4 0,99
107 MPa
1,03
Specificky el. odpor /U Ohm.cm 1730
1960
Tepelné vodivost pri 20°C 71,2
W/mK 58,6
Koef. tepelné rozteZnogti 3,59
(20-1000°¢) .10~ 5 /% 3,92
Rychlost oxidece p¥i 2000°C
2 1,24
(mg/cm®.hod)

Poznédmke: (8) vyznem Einitele ® jmenovatele viz pozn. v teb. 15.

4.3.2 Obalovani mikrodldnkd

Dilezitou vstupni opereci pfed vlastni vjrobou pelivovych téles  libovolného tvaru
(koule, pratence, tyiky) je obsleni pelivovych mikro&l4nkid vrstvou metridniho grefitu,
kterd mé zebrdnit jejich pripednému doteku e tudiZ i poSkozeni pri ndsledujicim lisovéni.
Tato opersce je nezbytnd i pro pelivové Cdatice s pokrytim BISO, timsepiSe pek pro pokryti
TRISO s vratvou krehkého SiC.

Pfi prfechodu od pelive THTR k nizkoobohscenému pslivu s povlgkem TRISO, zeznemenals
firme HOBEG znedny vzestup poSkozenych &dstic v pelivovém Eldnku. K udrZeni atenderdu kve-
lity si novy typ pelive vyZidel zvZtZeni tloudfky grefitového obelu z piivodnich 100 ua
2oo/um, zGZeni stetistického rozptylu hodnot této tloudfky jek pro jednu, tak i pro cely
goubor 3datic s zefezeni druhé operece vytiidovdni nesférickjch Géstic. Splnit tyto zdén-
1iv& jednoduché poZedevky ge podsfilo diky sp¥¥nému dlouhodobému vyvoji unikétniho plné
sutometického zerizeni, které je poveiovano zes prvoredou inoveci. Tlousfke obslové
vratvy, vznikejieci v neklon¥ném otolném granuldtoru, se reguluje podle tdejl dvou sond,
kontrolujicich mezni hodnoty pfirGstku grefitové vrstvy ne radiosktivnim meteridlu. Sondy
#131 frekvenci otéZek e gklon talife.

4.3.3 Tverovéni pelivovych kouldi

Zjednodufené achéme vyroby kulovych pelivovych &1énki pro némecké HTGR /43/ predate-
vuje obr. 11. Pelivovy &lének md primér 6 cm e sklédd se z jddre o prlméru 5 cm, obsshu-
jicfho pelivové mikroddstice o praméru 5 cm & z grafitové sLtupky o sile 0,5 cm, identické
g grafitovou metric{ jédre. Grafitovd slupka slouZi jsko dalB{ bsriérs proti tniku Bt¥pnjch
zplodin 8 hlevné chrdni jédro a mirkopelivem proti mechenickému poZkozeni. Vyhodou této kon-
cepce pelivovych &ldnk je mimo jiné vyborny prekticky progtOrovd aymetricky odvod teple
2 keZdé individudlni pelivové ¥datice. Déle je to zlep¥eny odvod teple z pelivovych 3lénkd
do chledive, protoZe mezl jddrem e poslednim povlekem - grafitovou glupkou - neni mezera,
jeko je tomu u LWR,
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Cbr. 11: Schéme vyroby kulovych pelivovieh &1ldnkd

Celj vyirobni proces je zsloZen ne b&Znych pogtupech prdskové metslurgie. Frvni~
krokem je vZdy pripreve gmdsi grsfitu s pojivem (viz kep.4.3.1)} I’e obr. 1l je uk3zérse
operace miseni ze tepla pfi pouZit{ um&lé pryskyfice, kterd se tvoii prévé v prizshu
migeni,

Priprsveny matriéni grefit se pak rozemild ne poZedovenou velikogt &3stic e variv-
17 praSek se vétvi:

- ne operaci obelovani povlelenjch mikroddstic (kap. 4.3.2).

- ne opersci vyroby jddre obsshujicihc mikroGdstice (miseni obelen’en mikroddatic
g grefitovym prédSkem e bezprostredand nevezujici prvni lisovdni nizkim tlekem egi 3 . 1%
/63/ nebo 30 MPe /42/) e

~ ne opersci vyroby kulovych pelivovieh 8lénkd, tj. formovdni grefitové 3lipky s fi-
ndlni prakticky izostetické lisovdni tlekem s 300 MPa p¥i normdlni teploté.

PPi prvnim lisovdn{ ge pou?ivd ligoveci forme ze silikonové gumy, prife~? obslens
Z4atice e metridni grefit se znovu promichdveji. Druhé iisovani probihd tek, Ze do doln{
gdsti lisovec{ formy je ne3ypdn metriéni grefit s vlozeno predlisovend pslivovd jédro;
pek se pfiloZi hornl Cdst formy e dosype gse metridni grefit., Po ucpdil wdaypnéno otvor:
v horni &3sti formy nédsleduje vlegtni lisovdni.

Podle gchématu ne obr. 11 jgou vyligky obribény ne poZedoveny primér (aoustriieny)
pied tepelnym zprecovanim. Podle jinfch preei /63,42/ je obrdbdni findlaf opersci procesa:
Pogledni dosgtupny némecky meteridl /85/, jekof i govétaké prdce /55/ se o mechsnickén~
obrdb&ni nezminuji vibec.

Tepelné zprecovdni ligovenych kulovych 31énk(l je cp&t dvoufdzovou operecl. Frvni stu-
per se ugskutednuje pri teplotd 800-900°C /42/ v inertni etmosfére. Vzestup teploty muafl
b/t pozvolnjy. Cilem této operece je karbonizaece pojive e odstrenéni v&tSiny jeho tékevich
glotek (Préce /55/ uvédi teplotni intervel 600-800°C), W4sleduje vysokoteplotni gliro-
véni ve vekuu pri teplotdch 1800-195000 /42, 85/ nebo 1600-1900 /55/, kdy dochdz? k -iniku
zbytku orgenickych ldtek @& k vyrovndni :sstnogti grefitové metrice s vlestnogt=i vicho-
ziho grafit:.
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VeSkeré pelivové Cldnky pro AVR e THTR byly tepelné zprecovdny v béZnych diskonti-
nudlnich pecich. Soucesnim cilem spoleCnoati HOBEG je pFfechod na plné sutomstizoveny pro-
voz. Byly jiZ provedeny prvni 1ispéSné zkouSky primyslové verienty kontinudlni karbonizadni
pece firmy Ferseus /8),/. Pec je horizontdlniho typu e gpecidlni nosny pes ve spojeni s cd-
povidejicim teplotnim gredientem & dostetednou délkou pece umoZnuje obejit nepiijemny G&i-
nek mdknuti termoplestického pojiva.

Je zndmo, Ze po ukondeni prvniho #ihdni neovlivnuje jiZ deldi obiev tver pslivovych
§18nkt, dokonce eni pii urdi*ém mechenickém zetiZeni. Predpoklddd se proto, %e pro konti-
nuelizeci glinovdni by mohle oyt vyvinute vertidlni pec, ve které by se sloupec kulovych
%14nkd pomelu posouval pfes zonu maximdlni teploty.

Proces vyroby prizmetickych pelivovych lankd je pochopitelné odliSny, zGstdveji viek
zachovdny zdékledni operace - obelovdni povlékenych mikroddstic vratvou metriniho grefitu,
lisovdni e slinovdni hozovych prizmetickych ¢lénki. Ve v&t31 mife se vyuZivd lizovini ze
tepla, kterd je vyhodné pro télese v&tSich rozmérd.

4.4, Konirola kvelity palivovych £ldukl

R et Y S ap i AP PRt T it R

Z technologického hlediske jsou procegy vyroby viech komponent pelivovych ¢lankd
ukonleny. Jako u v¥ech tekovych procesd lze kvelitu jednotlivych produkt zejistit predeviim
pregnym dodrZenim releventnich peremetri techrologickych postuptl e kontrole kvelity se pro-
to u vyrobce soustieduje predevdim ne kontrolu t&chto psrsmetrd. Kontrole kvelity vysledného
produktu se tek stdvd do znedné miry zdleZitosti uZivetele (JE) e schvelovecich orgdnd.

Predstevu o komplexnosti schémetu e 3ifi metod kontroly kvelity ddvé system (obr. 12),
pouzity jiZ v Dregon frojektu /35/. Soulesgny gystém kontroly kvelity se od tohoto vice nez
20 let stersho sygtému znetelné aelidi. Z(atdvé nezménéne vEtSine kritérii s teke rade kon-
trolnich zetod.

Kontrolovené vlastnosti e koutrolni metody pro vatupni pelivovy meteridl jsou stejné
Jjeko pro suroviny pelive LWR & uvedli jome je jiZ podrobn& v ne3i d#ivéjsi prdci /33/. 3pe-
cifike kontroly kvelity pelive HTGR je déne fsktem existence mikropelivovych Zdstic, jelichz
aouhrnny podet v ektivni zoné je o 4-5 rddh vétEi, ne? podet pelivcvych teblet v ektivni
z0né lehkovodniho resktoru podobného vykonu. Tento fekt spolu g prozetim diskontinudlni e
reletivné melokepecitni vyrobou md ze dlaledek velky vyznem sprdvného odb&ru representstiv-
nich vzork e stetistického pFistupu k hodnoceri vysledkdi kontrolnich opersci. Pro rozptyl
vlestnoat{ jednotlivyeh Sar?i pelivovych mikrokulidek s v8t3inu vlestrnosti _ednotlivich vratev
pokryti pleti normdlni (geussovaké) rozdéleni. Pokud se dodriuji peremetry technologického
procegy, budou mit homogenizovené JerZe stejné rozd¥leni i vlestnosti jesko zdKedui Serie,
jejichZ spojerim vznikly. To umoZnuje provddét kontrolu nd!odnjch reprezentstivnich vzorkd
odebranjch ze slozenjch ZarZ{i pomoci apecidlniho putomatického zaerizeni. To teké rozd&luje
odebrany 10-72C gremovy vzorek ne nékolik reprezentetivnich &dsti pro rfizné teaty - viz nepf.
zerizeni ORIL /65/.

7 palivovych mikrcddstic ge rutinné kontroluje:

~ chemické 9loze i,

- prinér {atrfedni e stenderdni odchylks),
- tver (ovelita),

- hugtota.

V urfitjch #mgovych intervelech se provddi nevic héZné metelogrefické zkoudiy, event.
ge kontroliuje rentrenovou nebo elektronovou mikrosnslyzou fézové sloZeni. Chemické sloZeni
Je kontroluje obdobn& jeko u ,jinjch druhli pelive, véetn& gtenoveni pom&ru O/U, PouZiveji se
pritom klaasické metody ne mokré cesgté.

Ceometricks vlestnosi (prdamér, ovelite) pelivov ' .h mikrokulidek ge stenovuji pomoci
rozmérovjeh snelyzitorl, hustots Sdstic pek pomoci imeranich nebo porozimetrickych metod.
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V soulegné d0b3 jsou tyto procedury Jiz eutomatizovany & jgou Fizeny politedem. V Seiierae
dorfu byl vyvinut rychly systdm shdru optickich impulsd, kter’ umoZnuje s velkou presnosti
stenovovat viechna poZaedovend rozmirovd kritériam. Tek nepf. specidlni jedrnotke tohoto euto-
—etickéno zefizeni kontrolujici ovelitu umoZauje zmérit 50 af 100 rdzudeh prinérd keids
palivové ldstice za gekundu. Zerfizeni je rovidI vhodné pro stenoveni tloudtdk jednotlivich
vratev pokryti. Rychloat m&Feni je pritom 100 dstic/sekundu. Pripojeny pofited uklada do
pendti méreréd veliliny zkontrolevenych Idstiz. primér. atenderdni odchylku, limitni hodnoty

prindru, st¥ed

ol
tédch /66/. 3tenderdné dosahovené vrsledky kontroly kveli*y mikroldstic nizkoobohaecerého UJ
‘roby

z rutinni vy jsou uvedery v tab. 17 /43/.

Tebulka 17
Hlevni kontrolovaszné vlastuosti mikroddatic U0, dle /43/

Itredni Stenderdni
Vlestnost kodnota odchylke
Tramér, Yo 11
Yustote, g/cm3 12,3 0,78
Ovelite, 7___/¥_. 1.207 | neri geuasov-

- min P % -
mex” Tl gkd digtri-uce

Tod{l neafdrickich Zdatic

pred tridéninm 51077
po tridéni 157

T

VSechny hodroty uvedend v tebulce odpovideil gpecifikeci pro projektovenéd IHTR.

T 3loZernieh 3mrZi povlelenych fdgtic ge povinné kontroluji tyto persmetry:

- +10u5%4e jedrotlivich vratev povlek: (gtfednl hodnota e amérodstnd odchylks),
- nugtots ‘edrotlivich vratev (gtredrni hodrote e gnérodetnd odchylke).

- snizotropie grafitovich vrstev (atfeduni hodnots s amérodetnsd odchylka),

- poiil 3datic = po¥kozenym pokrytim (previdiné vratvy 5iC),
(1

.

jeometrie vratev pokryti mlfZe )t kontrolovdra rékoliks zplagoby. Je zcele eplikove-

- kon‘eminece povrehu Cdstic téZk’m kovenm

relr:’ opiick; ayatdm popgeny pro méreni prindrd ¢datic, ddle ge pouzivd rentgenovd projekd-
I rero kontektnl mikroradiogrefie, kepelinovd pykrometrie B pro kontrolnl zkoudky obvykld
~érevi keramogrefickrch vinruai.

HL3tote de atanovi ne zikled< plyrovs #i rtufovs pyknometrie, nebo hydrostetick:imi

0
~eto0ia~i ne zékledd rychlosti kleadni 3datice v t8Ikd kepelinus.

“tuper grisotropie se vétdinos kontrolujie pomoci méreni intenzity liredrnd polarizo-
vgndno 3vétle po /eho odrsz: od povrehi srefitové vratvy. liéreni ae providai vud ve vzduchu
=ebo v oleji 3 riznim u3pordddnin zdrole m vzorkl. Jgo: eplikovatelné i metody zsloiené na

v -

gutometicksm méreni rychloati oxidace /47/.

;0411 #d3tic 3 podkozen’w pokrytim ae gterovije chemicky pomoei vyluhovatelrnogti urenu.

Zontsminec2 povrchi de kontroluje rovn -1 enely*ickimi zplaoby.

Tento atrufn} viliet ukezuje, Ze prskticky vdechny kontrolni metody pracuil a odbédrem
vzorkd a Ze i30u Zsgové zunelné ndro<iné. eirycnlejdi wérfeni primdru ddatic pomoc{ rozméro-
vien anelyzadtord (3t3rbinovy 4yp) trvd 0 =inut 8 uddvd atredni hoduotu z 200 kulidek 3 pred-
rogtl 1/31. JeAro méreni proiekénl nebo kontektrni rentrenové mikrorediorrefie zabird ssi
3 minut s ieho pregnost je B/um.

todgtatné Adle (rékolik hodin) trvae.il wkousky sunizotropie. Ereni poroszity, meze pev-
noati etd. i3y rovnd/ otdzkou celého precov:iizo dre. .Je proto anehou aniZit pofet kontro.
lovanich vieitrnogti s v meximdlni mire vy:iivet eutomstizovend zerizeni apoiend a poriteder.

objen e povrch Cdstic a rc.loZeni ovelity v sbsolutnich 1 relativnich hod:io-



Typické visledky kontroly kvelity povlakd mikrokulidek 205, Jeiich? chersxteristiky
jame uvedli v tab. 17, obsshuje tab. 18 /43/.

Tatulke 18
Kontrolovené vlestnosti TRI3O povlakl mikroddstic UOE dle /43/
Stredni Standerdni
vlestnost hodrota odchylka
Tioudtke Vrstvy, n
Porézni vratvea 9z 14
Vnitrni Pye 39 4
sie 35 2,5
Vng;81 PyC 40 3
Hugtoty vrstev, g/cm3
Porézni vrstve 0,97 -
Vritfnl PyC 1,91 6,02
3iC 3,20 0,003
Vnéisi Pyl 1,31 0,02
Anigotropie
Vrnit¥ni PyC 1,054 0,012
Vné&isi PyC 1,024 0,005
Fodil pofkozenych vrstev SiC 9.,107° neni geusgovsks
digtribuce

Tab. 1% pek uzevird seznem vlastnoxl podléhejicich kontrole s uvddi visledky kor-
troly kvelity notovieh kulovich palivovich €1l3ukd z t&chto mikroddatis vyrotenich /i3/.
“oto pslivo bylo pouZito pro AVR.

Tebulke 19

Kon.rolovené vlestnosti kulovych pelivovych &1dnk& dle /43/

Vlegtnost Stredni Stenderdni
nodnots odchylkas
Vlegtnogti metriéniho grafitu
2ddnlivad hugtotse 1,750 0,004
Tepelnd vodivost prci 1273 (W/mK)
nérens '
perslelné k oge orientsce zrn 3< 3
kolmo k ose orientace zrn 40
Obash popele, ppm 40 -
Zterderdni rychlost koroze,
ng/cn®.h 0,02 0,08
Pevnogt v tleku, kI méfene
parslelnd k oge orientasce zrn 23,7 0,3
kolmo k oge orientsce zrn 26,3 0,4
Opotfebeni po gtanderdni korozul
zkousce (®) mg/cmz.hod 2,9 0,7
i'0g{1 8datic 9 defektni vrastvou , ,
=6 neni gsuggovaka
510 (pO t¥idéni) 1,5.10 digtribuce

. , . 2 o
(8) Forozni zkou¥ke vit#inou spoiivéd v plsobeni helie s 1 7-nim obssnhem H,O pri 1000°C.
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Je piirozend, fe v t&ch pripedech. kdy bude probihat inovace technologidfeh postupd,
cude rutno pri kontrole kvelity vérnovat vEt3l pozornost kontrole kvelity meziproduktd i
korelrndho produktu e zvigit frekvenci prisludnyeh kontrolnich méPeni. Jtandartny zkoudky
jsou vtakovich piipedech gtiidény mérexnim pev:osti, tepelné vodivosti e hermetidrosti mikro-
$13nkd. Typicky ptikled kontroly kvelity v této fdzi vivoje techrnologie uvdadi obr. 13.
Syatén kontroly zehrnuje jak stendové (mimoreaktorové), tak i redieini s poredis®ni zkous-
ky pelivovich Gldrnkd. mikrodldnkd e vzorkd metriéného grefitu. Velkou roli zde hrsje ra-

jiedri gteroveni podilu &dstic s poSkozen’nm pokrytim. LEF{ ge dnik plynnich 5tépnich zplo-

3ir. pri 3{ndrni pelivovich 3ldrkdl nebo mikroddstiz ozdren’ch slab’m neutronov’m tokenm

" -1 .. - . . eq . L )
~ 1.137 ¢cn" 7.3 ~. 8l31 testy (ne 0dér a 2@ ndrez) souvigi g redlnim nemdhdni~ pelivo-
vieh Zlankd pfi provozu.

Hodrocerny ovjekty: kulové psl.
‘idnkv.mikro~1lénkv. grefit

1
1 Y b

| 5tengové "5labé" Rediedni
zkoudky ozdrent 2l 18k

—
S Hoduocent pro
wnzZijamhann

,,‘te;ov.odoli ‘1f B }m [ #ostrols |-
viiéi"opotr! ef Lpikraildnt s

‘OIBUIQC‘

Réazové ) - 5 R .
Fol alaudky R = 0 kT Lfetalo:raiue~”
Jteroveni Opotieveni Rozloferi
F=lpeviogti v+ = pf1 [~ {pevuich §:&pd—
tleku R Uderech zplodi:
Db ] L P Jbr. 13:
1 . Jchér imentdlnd déni
|| epelns | VlBﬂFiOB?l chérma experime Pa} o.oﬂla &,
cyklovédn? grafitové | kongtrukce kulovicn pallvovych
mafv- C " -
(4, 1 T ¢lankn

chovérni pelive & pelivov'cn Aldrk( HTGR bylo predmétem rozaihlého vizkuw-

Radier

~3%0 procramu, zahdjerného zeidtker £0tieh let, kter) pokreduje i v soudssnéd dord. lledo-
vand vzorky tvorily £kdlu oF nékolike mikroddatic (empulové experimenty) 87 po kompletrni
Tesktorové vadzky. Velk: viznew wély experimenty cskutein&néd v rdmci Iregorn iroiektu,
krars S7ky "proplechovému" aygtém: umosnily aledovat za provozu uvolrovdani diépnich inert-
nich plyn? B vztdAnrou* tekto -oritoroverd hodnoty k v/sledkdm porediedniho vizkumu., fro
atovdny pslive tyly pouiity =izmo vlestnicn HiGk 1 resktory g vysokim tokem rychlich
neutronfi, hlevrnd v "4, 7 ponlednim degetileti, kdy z hledigke redlnsd aitusce prechodu k
n12zk00 ohscenén., event, atrednd o ohmcendns urenu, :vly zintenzivnény prace ng v hér.
optiﬁa1"1ho +vps pelive, provddély ne ozsrovecl experimenty v evropskich resktorech ikt-i,
eretten, 0 (Gtudavik), Jilod e K., Zdrovel. 'yly do v. 1075 pr&:#iné vyhodrocovédny
vzorky ¢ resktoru Iregon. velkou roli nehrdl pochopitel:n? tentovacl program, -<eloseny nua
reak*ar. .. ¥ meteridlovich reaktoresh de zkoudely palivovd ~datice & jeduotlive palivovd
dich reiiqech. ¥ AVii ge uakutedriovely atetiatick

elawerty v rormdliich a precholovich provor
zkaLiky (7 kulovich pelivovieh “ld:ik: ke:dd verienty palive). iylo pritom doueierno vyhd-

’

o 180 T TEAJU SPSrkdho kovs sex sicnitikentrino podkozenis

>

Caer e, Ye radietr =l ckouckeni proély vdechry uverovend typy pelive i, pre-

vA ek vyance onohacend pelivo oxiinoviho e k@roidoviho typu thoriumeuranovéd 1 ursnove.




Pereslelné bylo studovdno i chovdni oddélené plodivé sloZky ThC, @ Thoa. Ve vBt3{ ~7Fe, re?
u konveniniho tebletovaného psliva bylo pouZito komlnace teplotnich s rsdiadnich test? 3
girokou verisci teplot, doby & fluence neutroni.

Jak jome ge [iZ zminili d¥ive, byl komplexni vicevrstvovy povlsk pslivovich mikro-
ddstic vlestné vysledkem hodnoceni integ~ilniho radiedniho chovéni palive. Konkritni vi-
sledky jednotlivych redisfnich a poradieénich zkouSek, j®koZ i souhrn poznatkh z plinovae-
nych testd byly doeti podrobné publikovdny (nepi. /34, 38, 56/,fade reporti Gernersl :tomic,
nepr. /60, 68/ 8 jiné). Jednelo se opét prevdZn& o vysokoobohacené ursnthoriovs xservidovs
8 oxidové pslivo typu Fort St. Vrein s THTR-300. Lze Fici, Ze pelivo 2ddného jinsdho typu
resktoru nebylo s eni nemohlo byt podrobeno tsk tvrdym ozafovacim zkouikdm. Projektovs po-
Zedevky na hustotu vykonu, teplotu e vyhofeni tyly vétd§inou prekroleny, eni? ty p'itom do-
§lo k vétSimu podkozeni pelive. Lze tedy globdlné konstetovet, Ze rediedni chovdni viech
typ& vysoce oboheceného pelive HIGR je vice neZ uspokojivé. Toto tvrzeni plati i pro rele-
tivng mlgdé rizkoobohacené TRISO-U0, pelivo, jehoz rediméni chovdni se zselmlo podrobrné gtu-
ccvet 8z od roku 1982 /44, 56, 43, 69 8 del3i/,Jek bylo pFedneseno ne semind+i v kvdtn:
1387 /44/ vyplynulo z pétiletych testl, Ze v pribshu ozeFovdni nebyls 8% do cilového vyhofe-
ni e fluence neutronl poSkozene jedind mikroddstice.

Nieméné vzhledem k dlouhodobému cherekteru redieniho s porsdiedniho vizkumu zdatdvé
gtdle nedosteteiné ovéfens Fade vlestnosti nizkoobohacendho pelive, zv1i8t# pro podnirkv
prechodovych re?imi, projektovich e nedprojektovych navérii.

Dobré rediedni chovéni pFedpoklddd predeviim zschovdni i.tegrity povleku mikropslive
po celou dobu jeho pobytu v ektivni zon& s pfi viech provoznich e heverijnich re3imech.

Obecné byle nevriens rede potencidlnich mechenismi podkoze. i povleku pelivovieh ~iiro-
£14nkd, z nichZ Jjsou ze nejdlile3it&j§{ poveZovény ndsledujici:

8) FoSkozeni povlekovych vratev (prasknuti) v disledku rozmérovych zmén v pyrolyticks~
grafitu, vyvolenych ozdfenim rychlymi neutrony nebo rediaénim po3kozenim vrstvy 3iCs

b) PoruSeni integrilniho povleku v dagledku vnit¥niho pFetleku;

¢) Chemické reskce mezi povliskem & kulilkou pelive, zplsobujici zddnlivou migraci palivev?
kulidky ve sméru teplotniho gredientu e tudiZ i podkozeni povleku (tzv. emébov) efekt - wiz 3. J)

d) Chenické reskce mezi §tépnymi produkty a kerbidem kfemiku vegouci k porugeni tsi+s
vratvy (pouze u povlekli TRISO).

) Vdechny tyto mechenismy teoreticky vedou k uvolnéni &tépnych produktd z nikropelivo-
vych 314nkG do grefitové metrice e v dlsledku toho i do chledive primdrniho okruhu. lelze
pochopitelnd zgpominat ne deldi dve zdroje kontsminace priméru,nezdvislé ns poskozer? po-
vlekovich vratev,e to:

.

e) Difuze $t&pnjych zplodin pres neporudeny povlak. Tento mechenismus neprimo odrds’ i
schopnost vlagtni pelivové Zdstice udriet §t&pné zplodiny e je tudiZ z4vislj ns tvps pelive
(oxid, kerbid), jeho struktufe, cherekteru e objemu porozity etd. lepfikisd U0, =é hordI
retenéni vlestnogti vzhledem ke At&pnym olynGm, C0 e 002, ne? (Th,U)OZ. Proto pri jekénm-
koliv podkozeni povleku je nutno u urencvého peslive poditet s v¥t5im dnikem Stépnjch plyni.
Obr., 14 /87/ ukezuje ilustrstivné teplotni zdvislog uvolnéni $tdpnych plynl ze soubor?i pe-
livovych E4stic obhashujicich 1 % uméle zevedenych defekts

f) Vznik %t&pnych zplodin z urenu pfitomného ne vnéj¥im povrchu povleku nebo v grefi-
tové metrici. Konteminece vn&j§i povlekové vrstvy s pek 1 grefitové metrice pelivového
&ldnku t8%Zkym kovem hrédle zneénou negetivni roli v poldtednfch fézich vjroby poslékernich
¢dgtic, Zdokoneleni proces& nendfen{ povlskovych vratev 8 hlevn§ prfechod k povleku TRISO
gnizil uepf. podil volného urenu v kulovém pelivovém &ldnku (politdno ne celkové mnoZgtvi
t87kého kovu) 95-10krdt, tj. z hodnoty 3.10'4 typické pro BISO-HTI (U,Th)o2 (THTR-300). ne
hodrotu  6.107° pro nizkootohscené TRISO pelivo /44/. Limitn§ nizké konteminece povrchu
je vlestnd jednim z kezetelh kontroly kvelity. Proto pFi interpretsci experimentélrich
nodnot uvoln&ni &tépnych zplodin ge tento zdroJ prakticky neuveiuje.
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Tebulke 20

Uvolnovéni 3tdpnych produktd z kulovyeh palivovich 3lénkd s mikropelives
BISO & TRISO v podminkdch simulovené havirie /44,63/

Jvolnéné podily (a)

Typ palivového 100 h, 1600°C 50 h, 1900°C do 2500°C

¢lanku 85-Kr [ 90-Sr| 137-Cs| 85-%r|137-Cs 85-Kr |137-Cs
(U, Th)0 ,-BISO
(THTR) 1074 | 107t )10 | 1073 |5.2070 5.1073] 1
(U,Th)0, /U0

e 2 676 | 5.20765.10-5 5.10°4 1072 107¢ | 2.1071

~-TRISO (AVR) ° "

A5

N

(e) Predchozi vyhofeni 8-10 % FIMA, fluence rychlich neutront 0,1 a3 6.102 -

NeporuSené povlekové vrstvy PyC e SiC jsou pfi normdlnich provoznich podminkdcn (tep-
lote pslive do 1000°C) velmi efektivni bariérou proti uniku Stépnych zplodin. Fregto p#i
vysokém vyhofeni e dlouhé provozni dobé& se musi poditet s urlitym uvoln&nim prevdsné plyn-
nych 3tépnych zplodin do grafitové matrice v disledku difuze 2 odrezu pri Stéperni. lodely
9louzici pro bezpelnostni vypoéty precuji pouze s vybrenymi izotopy - nept. 133-Ye, 135-Ze,
88-Kr, 87-Kr, 85m-Kr, 134-Cg, 137-Cs & 1llOm -Ag. Tyto izotopy jsou vybirdny tsk. soy z hle-
diske vyt&Zku, stebility, tékevosti s rizikovosti reprezentovely celou reidlnou 3m#3 produk*.
Stépeni. '

.Pro krdtkodobé izotopy se uvolnéni popisuje pro rovnovdiny stav vyrszem R/BE - kde
R je rychlost lniku ® B rychlost vzniku dsného izotopu. Pro dlouhodobé s stevilri izotopy e
uzivdnas Cesové zdviald relstivni hodnots F, popisujici pomdr uvolnéného mnolstvi v 3age t &
celkovému mnoZstvi deného izotopu ve stejném Cese. Pro kratkodobé izotopy pri =nizkienr teplo-
tdch je poveZovdn za Pidici mechsnismus proces odrezu nidsledoveny obdjemovou difiz? v ~etrici.
Viiv fluence neutrond ne uvolndni %tépnych plynQ neni pravd&podobné podstatn’ /77/. ¥ inter-
velu provoznich teplot do 1000°¢ je pro pslivové &ldnky s neporudenymi nikroZdstice~i pro
unik 3tdpnyeh plynd cierskteristické hodnote .K/B & 10'5, coZ je z bezpednogtnino hledisks
bezvyznamné. Stejné hodnoty R/B potvrzuji pfi vyhofenich a~ 10 /* FINMA e fluenci rychlich ne. 13-
né 2,102 q~¢ pro viechny provozni reZimy do teploty 1400°%C sovétsks préce. Iri teplot:ifexn
rezimech chsersrterigtickieh pro HIGCR (BOO-IOOOOQ nepresshovelo relativni uvolréni plyrnzien
gt&pnych zplodin pfi vyhoieni ned 15 % FIMA hodnotu 1077-108 /55/. Tisledky experi-ernt?
srovndvejicich uvolnéni &t¥pnych plynd v zdvislost i ne vyhofeni pfi rfzr’ich teplo‘dch ukez..'e
obr. 15 /87/.

-HIBKrlI
) paxan200'c // //’ //
- R2-X3 1200 * /
i S,
1 8180
6 s
R Obr. 15:
] Uvolnény 88.Kr v zdviglogti
: HFR-K3 1100 °C ghofer
ne vyhoteri
107 HFR-P4SO0'C "
1200 *C~R2.x13
o TAISO e
. Yyhoieni (7 FIMA)
R 7 v ; ) o
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Zhr. 1% pek 34véd predstevs o 3Fchopnosdti komposituinho povlsku mikropsliva 332 zgore-

"~var pri riznich ozerovaecich teplotdch uvolnéni pevnich €t@pnrch zplodin. Je patrrno. “e
proniksd pouze 112~ -:ig, zetimco Cs e Jr jsou efektivné zedrzovdny.

iiF nvlo releno, pedil 1104 -:ic se .vyd.ie i nizkootohaecendno pslive v %aledku

to. I7o%top 1lim-iz 3 polofeaern rozpedu 70 dni  vionikd ze stezilniho §‘ép'é.c pro-
Tu hodrnoty 1,2 7, ale pri 5t&

jenoz vitéZek dogshuie pri #tédperni

nadroty 2,23 7 8 2,04 I, Typick: 3tupe’ kornverze 137 ma 1ll~.77 ‘e

e koncentrasce 113ﬁ~;: Je ve §tépnrch zplodindch relativnd nizki.

skovd rychlos?® $- Feni tonoto izotop,s e "krdt vy&8i, nel L 137.". pove-
(apols g 131.7, 17

, - P s, ~ o

~oZnogti lilaksho zdsenu pri ddrité e oprevicn zerizeni primdraino okrunu /78/.

A
ever=:3lni saazeniny 1172 t-Cg 8 137-C3) ze liwitui{ici fak*or

11 pevnleh Atdpnrern zplodiin z pslivovich €13rkd roate v z49ed8 5 Ssae~ g teplotou.
nto proces cherskrterizovae: difuiznim modeletn a efektivnin difuznim koeficientew

niov3k3no typs. lodnoty difuzniech koeficientd Ca, Ir » I prace

z:je otr. 17 pro wleatn? pelivo. wra*tvy govlek. 8 srefitov reflektor. 3tojii za po-

;fhornd retence JdeZter 3 nodroty D v FiC vratvd povleku THIN

se pro Ca e .o potatarné plot. “yavétlent ‘gernd ponynlivoati asri: -

IV
re lze nlednt /77/ v rekvelitnozsi wvrasvy . il, zevinérnd tim, Ze ne nreani a9 .rn $810 vratvy

icie
‘e prisomen volr: . Cen wytvari nepatrrd, sle z nletiska prenodu ig dilefitsd mnoiatvi ke-
ra

[L'N
3
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i
pelnd fize. Trovu e ~Im podtriens “4ileritoat dodriovet ¢  imslizoven metry procesu po-

krivinl pelive.

Vialedky rnémeckien vizkumnlch preci zsméren’ch ne atudium chovdni kulovyeh palivovieh

%1ldnkd v neveri.iniecn podminkdcen (viz ter, 73), doseZens ne zoubors 22 ozérenich Aldnkd o dpe-
RS . . . . . ~~0 : . e
cislné zkoratriove-sir zerizeni, potvriily, ‘e ge pri teplotdch 1275-1500°C eni po dobu 100 hodin

resvoliuje jin’ izotop rnesllim-iz. kychnlost ‘eno uvoliovdni odpovidd difuzi nepori&enos vra‘-
o)

vou 5iC. “'volréni Ca, I s Ir pri teplotdcn do 14,77C reprevy§ovelo hodnoty., odpovidaiiel riz-

f et . L . o S . < . .
ypi= kornteminace. 71 teplotden 17°5-1#77,77 nyle pozorovdns zretelns koroze vratvy .Jifl,

33ledovend uvolndni~ vériiny %téprich zplodir. o vijiiwko: pripedd, kdv ke kornzi dodlo pfgo-
ser{~ shlor., rvlo por:dern: ker:ilového pokryti zre'elné z3viglé ne dosmiensm vyhoreny, fluenci
ryenlich neitrond a ne teplotd. tuped Adlezitodsi jedrotlivien fektor? rnelze zetim atenovit.
i1 teslotdch ned 257%0 dochdzelo k rozkled: vratuy SiC. ele vratvy pyrolytického uhliks 2z-

atdvaly redsttens. I vialedkfl sveden’ch v ter. ¢ ie zretelna lepdi retence ~oderntho povlsk -

TEIOT, neotaetiiiiciho ve vratvé i priw. ehloru,



cesium stroncium st¥ibro
Teplots

2000 000 SO0 XOO W0 S00°C 000 000 W00C
T 3 —~ ) T
< -0 ERY
PR - { 42 10
2
s 1™
5 -8 +-%
- R J

JE N W FUl AT P a1

pokryti

g J-0
(] 4-n C
T uf Ny PrC o Ju &
o % 1L sic
£ oals s S 4
e A 1L L i
pelivovy
1 : :: &lének
T u x grafitové
S ® .+ metrice
[~ » Obr. 17:
Ao b L ) AL J 1
Difuzni koeficienty D 137.Cs.
o \\\ 3o orafitovy 90-5 110 .
% -} 1%  Zefiektor -5r @ m~-Ag v raznych
R § . 1e komponentech nelivovieh 314nks
§ J"l 1 il _ i N N L) i .-. HTGR.
tbBON Lt b8 ON tsP0R
10 0 X 0T

é. ZPRACOVANT VYHORELZHO PALIVA

Koncepce pelivového cyklu vysokoteplotnich resktord byle, jek jsme ii? fekli v prvaich
repitoldch, zeloZena ne vyuiit{ sekunddrnd plozenim vzniklého $t&pitelného 233.7h a poiitels
tedv 9 pfepracovénim vyhoPfelého palive, Z $igt& chemického hlediske byls prisludnd tecnnolo-
gie (proces Thorex) vypracovéne do stupné, ktery umoZnovel minimdlré odd&£1it .rer a +uoriu-
od ¥tépnych zplodin a pek je vzijemn® v dostaetedné mife rozdZli+. -ozi+ivrni zk.Serogsti. zl2ka-
né v USA, NSR, Itélii & v leboratofich nékterych deldich stétl, se = :glv :v§e~ ru.ze urmr.
thoriového pelive o reletivn& melém vyhoieni. Koncem sedmdesédticn le, isurroz-iednd pred
rozhodnutim USA odloZit pFeprecovédni jederného palive ne neurdito, syly v - g 3% ¢ iigpn-
zici leboretorni zetizeni a névrhy poloprovoznich zefizeni pro vstuprni fize reorocesirc:
(spslovdni grefitu, rOZpou§t§n1 pelive, extrekei ursnu s thorie) V Jilichu tvio dokendovias
zefizeni JUPITER pro zprecovdni kulovych pslivovych &lédnkd s kepscitou odpo~Zdm fe?y I &
(U+Th)/den, ZeFizeni, ktezré ic dnes pravdépodobn& zekonzervovéro, umorovelo nédsled. 7e? ope-
rece, z nich? Zdat byle vyzkoufiens v modelovém neektivnim s Sdst v gktivni~ provoz.:

Ry

1) Drceni kulovych pelivovych &ldnkd v kladivovém mlynu.

2) Spelovdni grefitové matrice e pyrolytického grefitu kyslikem v pest 3 fluidni~ lofen.

3) Rozpoudténi urenu e thorie ve sm&si resgentd Thorex procesu.

4) Upreve roztoku pPed extrasked.

5) Seperece U a8 Th od Btépnych zplodin pomoci extrekce roztokem tribu tylfosfdtu v Jode-
kanu,

Ne tato zerizeni m&lo nevezovet &i¥téni odpednich plyn& vietn& _dchytu 220 Rc e 2Zpre-
covéni vysocesktivnich odpedti. Prislufnd zeFizeni byle Uspiiné& provozovénas v leboratorrnim
mEF{tku,

V KFA byle rovné? v nesktivnich podminkdch vyzkoufens leboretorni epsreturs ng vi'robu
sekunddrnich miroddatic vEetn& komplexniho povleku, Predpoklddelo se, e vyrobes pelive ne
bdzi 233-Th bude sktudlni esi k roku 2010 /61/.

Zm&ns smerického postoje k preprecoveni peslive vedls i del¥{ stdty, vietné ISR,k pfe-
hodnoceni plvodniho zdméru. P¥imym dluledkem byl nepi. prechod od vysoceobohsceného uran-
thoriového pelive k relativné nizkoobohscenému U0y, V goudegné dobd pleti v 1SR itomovy
z8kon, podle ného? stev znsloat{ s techniky, nutnjch k preprscovdni vysoce vyhotfelého pelivs,
je neadekvdtni @ pro peslivo AVR, THTR s plénovenych HIR-100, HTR~500 e MODUL je tudiZ uve-
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Zovdn jeko jedind slternstivas jednordzové vyu?iti pelive s jeho definitivnim uloZenim /83,
84/. K roku 2000 se v NSR nehromedi z AVR e THTR pribliZn& 3,5 miliond pslivovych &lankd
(asi 25 t U02 + Thog. Pro toto omezené mnoZstvi pelive se uveZuje se sklaedovdnim v tudou-
¢im federdlnim uloZi¥ti. Vyhoielé pelivo bude pokldddno ze odped Se st¥edni hodnotou uvol-
noveného tepls. Vzhledem ke specifickym vlestnostem vyhoFfeldho pelive HTGR je jeho skle-
dovani poveZovdno ze jednodusdi, neZ skledovdni vyhotelého pelive LWR. Toto hodnoceni se
piréd o nédsledujici skutednosti /84/:

- melé rozméry pelivovych &ldnkd umoZhujii pouZit snedno menévrovetelny obal;

,

- maly vjvin zbytkového teple umoZnuje prevzit techniku existuiici pro odpedy pii-

3lugné keisgorie;

- velmi efektivni udrZeni #tépnych zplodin v pslivovych &léncich miZe vlsstnd nghre-
dit techniku dodeteénych beriér proti Gniku téchto produktd (fixece, specidlni obely)
8 tudiZ sniZit ndklaedy ne tuto operecij

~ vysokd korozni odolnost nekovovych meteridld pelivovych &ldnkd vadi nesycenym roz-
tok(m soli umoZnuje vypustit dodetednou korozni ochranu uklsdanych schrinek s pelivem i
v pripedech, kdy jeko uloZist& slouZi solny ddl.

Presto do ukondeni v8ech ovétrovecich zkou§ek nutnych pro kompletni bezpednostni
enelyzu bude vyhoreld palivo uklddano pouze provizorn&. UveZuji se pfitom dvE varienty:

8) ukldddni schrének s pelivem obsehujicim 1000 pel. Zlénki do milkého podzemniho ulo-
Zisté;

b) skledovdni ve specidlnich trensportnich kontejnerech, jejichZz prototypy jiZ byly
vyzkouseny.

7. ZEvER

Vijimetné vlestnosti vysokoteplotaiho plynem chlezeného resktoru jsou vysledkem
pou2iti pelive ve formd jednotlivych mikrocdstiec s vicendsobnym povlekem, sklddsjicim ge
z vrstev pyrolytického srefitu e kerbidu kremiku. Ze hlgvni rys HTIGR lze poveZovaet sKu-

10 303 nikrodéstic, pFiden? keZdd z nich pred-

tednogt, Ze pelivovd vsdzke je tvorenes 10
gtsvijie uzeviery zdroj jederného teple. Ziroven tyto Sdstice meji v podminkich odpovide-
jicich provozn‘m e Jastedné i heverijnim reZimim vybornou schopnost zedrZet Jtdpré zpio-

dinv.

Terto typ pelive je vhodn/ jek pro tevreny palivovy cyklus s relativnd nizkoobohe-
cenym urenem, preferoveny v 3oulegné dobd, tsk i pro eventudlni ndvrst k pivodni koncepci
uzeviendho thorium-ursenového cyklu, Urdity difuzn{ Gnik Cs, Sr @ Ag je chrekteristicky
nro pelivo BISC. Proto tento typ povleku miZe bjt pouZit pouze v pripedech, kdy je teplote
pelive relestivnéd nizks, enebo pro oxidové palivo s poZsdovenym nizkjm vyhofenim. Semotné
ozidy j9ou pek schopné 5tdpné produkty zedriovet. Z hlediske pouZivenych technologii je
virobe palive HTGR slozit&jsi, neZ tacletovaného pelive LWR nebo i rydlych resktord. Byls
viek dgpédnd zvlddnute v ndkolike zemich. Tyto skutednosti jdou zdkledem pri dvehdch o
eventudlnim pridtim pelivu HTGR, u néjZ? by se poditelo g uzsvienym thoriovym palivovym
cyklem. Todle rfedy emerick/ch studii /4, 80-82 8 j./, e ekonomicky nejvyhodnéjdim snedno
geparovetelné pslivo thoriového cyklu. liejenZe vyuZitim 5t3pitelného 233 Th Zetfi uranovou
guroviru, sle umo?nuje prekticky dplnou separsci 232.Th vzniklého v plodivjch Edaticich
od neutrorového jedu 23€-1, obssZeného v pelivovjch mikroddaticich., Optimelizovené schéme
pod{itéd g TRI.’SO-'JC2 palivem (oboheceni 235-7 33 7) e i8I80=ThO, plodivym materidlem.

Tokué dojde k rozhodnuti o vyuZiti thoriového cyklu, stene se prevdépodobnéd opét
zajimevi™ amdsné (’Eh.'I)O2 pelivo (93 ., ohoheceni 23.-71), které bylo vyvinuto pro THTR
s nvlo 4dlouhou dobu pouZivdno & testovdno v AVR., I kdyZ toto pelivo nenigptimdlni z hle-
diske wyaziti zdrojh. je jeho velkou vihodou jednoduchogt vyroby e reprocesaingu. Zakledni
projiektové psremetry t-v., referendniho pslive FRG & vysokym e nizkym obohscenim, jsou shre
noty v oteb. 71, Tyto typy pelive byly jiZ dostatednd prostudovény e jsou pro deny pslivovy
eyklun poveZovénv ze optimédlni,
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Tebulke 21
Zéuledni peremetry palivovych &ldnkd (TH,U)O2 TRISO

e UO2 TRISO
I Typ palive
Peremetr
l stoceobohocané Nizkoobohacené

Pelivové mikrodldnky:
SloZeni peslive (Th,U)o, Jo,
Primér pelivové kuliéky./um 500 500
Tlouitke povlekovjich vratev 95/40/35/35 95/40/35/35
SloZeni povlekovyjch vratev tlumici PyC/ tlumiei PyC/2yCA

PyC/SiC/Pyc SiC/Pyc
Pelivovy &lének:
Obseh t&Zkého kovu, g/pel.dl. 11 8-12
Oboheceni 235-U, % 93 7-13
Podet mikro€lénkd v 1. pel.&l. 12 000 13 000-20 000 .
Reletivni objem mikro&ldnkd
v pelivovém &ldnku, % 13 10-15
Provozni poZsdavky:
Prim&rné dobs provozu, dny 1100-1500 700
Meximdlni vyhoFeni,Mwa/t
t&Zkého kovu 120 000 90 000
Max. fluence neutrond
(E 0,1 MeV), 10°° m~2 4,5 3,3
Max, teplote pelive, e 1020 1030
Mex. zetiZeni 1 peliv. &lénku,
KW 2,7 4.1

ZéveZny inovedni trend vysokoteplotnich reektord vychdzi ze snshy pouZit p¥in’
eyklus ef jiZ pro vyrobu elekt¥iny (heliovéd turbine), nebo pro vyrotu technologlckého
teple. Pro doseZeni tohoto cile je nutno dosdhnout deldiho sniZeni konteminsece primér.
niho okruhu. Tuto moZnost mé poskytnout tzv. zlepSené palivo, které musi byt provozu-
schopné pfi vyS¥ich teplotdch 1 z hlediske dniku Stépnjych zplodin. Z tohoto hledisks je
perspektivn&j#i oxidové nebo oxikarbidové pelivo, jehoZ vysoky kyslikovy potencidl pri.
apivé k retenci v¥tdiny kovovych EtEpnych zplodin diky vytvoreni jejich stebilrnich oxidf,
Del8{ zlepSeni v tomto smdru sliouj{ pFisedy materidld, které tvofi se #tépnymi zplodineni
jeBt& pevn¥jEi slouteniny neZ oxidy. Z Fedy zdpedon&meckych praci vyplyvé, Ze nejelicué;-
§imi editivy Jsou §10, o A1203, které stebilizul{ C3 » Sr ve formé komplexnich sli~oaili-
kétd.

Je pomérn& jesny i sm¥r vyvoje zlepZeného pokry*i:

- zlepZeni pevnosti e integrity mikrokulilakj
- zmenBen{ tloudfky pokryt{, zvl145%f pro pelivo HTGR & vysok/m konverznim pomérer;.
- zlepZen{ celkové chemické e tepelné stability Edstic,

Tyto pozedevky nejlépe spluuje koprecipitovené pokryt{ PyC - SiC nebo ZrC , kterd
by mohlo zem&nit povlek TRISO , nebo 2ZrC nehrezyjici SiC v povleku TRISO.

Podle tdej& Genersl Atomic /3/ meji nejv&ts{ ned&ji ne dapch mikroldstice U0, typu
TRISO 8 dodsteXnou tenkou povlekovou vrstvou Zr( umisténou bezprostiredné u pelivové kuli&ky.
Jek vypljvé z velké série ozefovecich experimentd, tento typ pokrytl ud nejvét¥i schoprost
zsdr¥et velmi pohyblivé izotopy st¥ibra e europis i pFi vyasokych teplotdch a v dlouhyeh
Zsgovyich intervelech. Proto se phedpoklddd, Ze tyto typy povleki nejdou uplatréni v pokro-
§iljch HIR. ,

39



V oblesti technologie vyroby soudesnych i budoucich typd pelive bude vyvoj sledovat
cestu zjednoduSeni v3ech technologickych procesd pri maximdlni sutometizeci & robotizaci
opersci To znamend, Ze je zde cests inovecim pln#& oteviend. V nemnsledni mife pak lze
rovné? ofekdvet vyvoj zdokonalenych vypodtovych kddd pro predikci chovéni mikrodstic
pelive ® pslivovych &1lénkd v provoznich & heverijnich podminkdch. Dal$i pokrok vyrotnich
procesd e daldi zdokonslovdni vlsstnosti pslive bude oviem zsvislé na tempech vystevby
komer&nich vysokoteplotnich remktord, eventudlné ns tempech prechodu k del¥imu vyvojovému
stupni - vystavb& energo-technologickych komplexd ne bdzi HTGR,
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