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(57) Sammendrag

En fremgangsmate ved fremstilling av kjernebrenselpellets av typen MOX (blandet plutonium- og
uraniumoksyd), omfatter trinn hvor det prepareres et U/Pu-oksydblandepulver som har et Pu-innhold
som overskyter den endelig enskede verdi, det prepareres et uraniumoksypulver, passende mengder
av begge pulvere blandes sammen i den hensikt & oppna det enskede plutoniuminnhold og
blandingen kompakteres og sintres for 4 oppna nevnte pellets. Trinnet hvor uraniumoksydpulveret
prepareres, omfatter den etterfalgende sekvens av deltrinn: a) det prepareres en vandig lgsning av
uranylnitrat som tilsettes mellom 0,5 og 2 vekt-% organiske tykkelsemidler, slik at Iasningens
viskositet justeres til verdier mellom 20 og 100 centipoise, b) Iasningen dispergeres til draper, c)
nevnte draper feres inn i et hydroksydbad, d) de resulterende sma kuler vaskes, e} de sma kuler
terkes ved hjelp av azeotropisk destillasjon ved a utnytte et ublandelig, organisk lazsemiddel, f) de
sma kuler varmebehandles i en oksyderende atmosfaere, og g) varmebehandling i en reduserende
atmosfaere utfares.
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Denne oppfinnelse gjelder en fremgangsmate ved fremstilling av kjernebrenselpelleter av

MOX-type ("mixed oxide type”), som omfatter trinnene hvor:

—det prepareres et U/Pu-oksydblandepulver som har et Pu-innhold som overskyter den
endelig enskede verdi,

—det prepareres et uranoksydpulver,

—passende mengder av begge pulvere blandes sammen for & oppna det enskede
plutoniuminnhold, og

—blandingen kompakteres og sintres for oppna nevnte pelleter.

En sadan metode er kjent under betegnelsen MIMAS ("Micronized MASter Blend", se
f.eks. D. Haas, M. Lippens: "MOX FUEL FABRICATION AND IN-REACTOR PERFORM-
ANCE", Proc. of the Internat. Conference on Future Nuclear Systems, GLOBAL 97, sidene
489 - 494). Denne separate forberedelse av et pulver fritt for plutonium reduserer volumet
av det plutoniuminneholdende pulver som skal males og muliggjer produksjon av
brenselpelleter med varierende plutoniuminnhold med en unik plutoniumbehandlingskjede,
ved a endre bare raten av det tilsatte uranpulver.

De kommersielle pulvere som for tiden benyttes, gir imidlertid et sluttprodukt som er
heterogent, dvs. inneholder store partikler som er rike pa plutoniumoksyd dispergert i en
uranoksydmatrise hvis kornsterrelse er mindre enn 10 um. Denne heterogenitet forer til to
hovedulemper.

Under bestraling farer lokalt hayere konsentrasjoner av spaltbart materiale til kraftige
lokale utbrenninger, fisjonsskader og frigjering av gass. For a begrense dette gassutslipp,
anbefales store UO.-korn sa sant de frembringes uten tilsetninger som kan fare til
forringet brenselsoppfarsel under bestraling og som ogsa kan fare til vanskeligheter under
reprosessering.

Under reprosessering forhindres dissosiasjon av utbrent brensel i salpetersyre av regioner
som er rike pa plutonium som er notorisk uopplaselig.

Foreliggende oppfinnelse sikter mot & overvinne disse ulemper ved a foresla en
fremgangsmate som angitt ovenfor, som farer til brenselpelleter av MOX-type og hvor
fordelingen av plutonium gjennom en hel pellet i hovedsak er mer homogen.

Dette mal oppnas med fremgangsmaten angitt i vedfeyde patentkrav 1. Med hensyn til
foretrukne utferelsesformer av denne fremgangsmate henvises det til de sekundeere
patentkrav.
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Oppfinnelsen vil na bli beskrevet i detalj ved hjelp av foretrukne utfarelser.

| samsvar med den kjente MIMAS-metode nevnt ovenfor innebaerer fremgangsmaten i
henhold til oppfinnelsen pa den ene side den adskilte preparering av et Pu/U-oksydpulver
og pa den annen side et uranoksydpulver som er fritt for plutonium.

I henhold til en farste utfarelse prepareres Pu/U-oksydpulveret pa konvensjonell mate ved
hjelp av mekanisk maling av PuO,- og UO,-materialer, mens UO,-pulveret prepareres som
folger.

Sma mengder, dvs. mellom 0,5 og 2 vekt-% organiske tykkelsesmidler, slik som methocel,
dekstran, polyvinylalkohol, tillettes en vandig l@sning av uranylnitrat, slik at lasningens
viskositet justeres til verdier mellom 20 og 100 centipoise. Deretter dispergeres denne
I@sning til draper som feres inn i et amoniakkbad. Pa grunn av nettet som dannes av de
langkjedede, organiske polymerer skjer det i dette bad utfelling innen de opprinnelige
draper, slik at det dannes sma, naermest sfaeriske kuler. Starrelsen av disse sma kuler
avhenger av starrelsen av drapene som frembringes under dispergeringen. | en
foretrukket utfarelse har disse sma kuler diametre pa mellom 20 og 50 um. Disse sma
kuler blir sa vasket for & fierne nitratsalter (amoniumnitratsalter i eksempelet ovenfor) og
organiske polymerer, og utsettes for en azeotropisk destillasjon ved & bruke et ublandelig
organisk lasemiddel, slik som C,Cly, for a fierne vann.

Sa snart de er terket, befinner de sma kulene seg i en hydroksydform, fra hvilken de
omdannes til oksyd ved hjelp av en varmebehandling med en varighet pa mellom 2 og 6
timer ved omtrent 400° C i luft. Derved blir de gjenveerende organiske polymerer
pyrolysert. De sma kuler blir sé pa ny utsatt for en varmebehandling med en varighet pa
mellom 4 og 8 timer, denne gang ved omtrent 800° C og i en reduserende atmosfzere av
AR/5%H,, for @ omdanne U;Og til UO,.

De sma kuler kan fremstilles ved hjelp av konvensjonelt uranbehandlingsutstyr (uten o-
forurensning). De er frittstrammende, stovfrie og behaver ingen ytterligere mekanisk
behandling, slik som maling, fer de blandes sammen med pulveret som inneholder
plutonium. Det tilsist produserte brensels homogenitet kan bli ytterligere forbedret ved a
sile de sma kuler og bare beholde sma kuler med diameter i omradet fra 20 til 50 um.
Alternativt kan dette resultat ogsa oppnas ved a utnytte en drapedispergerende anordning
som frembringer draper med veldefinert starrelse, slik at kulediameterne ligger innenfor
nevnte verdiomrade og ingen siling blir nedvendig.
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Sa snart MOX-pulveret er blandet, blir det kompaktert til pelleter ved & utnytte en presse
som pafaerer et trykk pa mellom 200 og 600 MPa. Disse pelleter blir sa sintret ved hay
temperatur, fortrinnsvis ved 1700° C, i en befuktet Ar/H,-atmosfzere hvis hydrogeninnhold
ligger pa mellom 1 og 6 %, mens innferingen av vanndamp ber resultere i et forhold
mellom det partielle Ha-trykk og det partielle vanndamptrykk pa mellom 20 og 60. Vannet
gjer det mulig & styre oksygenpotensialet i gassatmosfeeren, hvilket farer til forbedret
diffusjon og et mer homogent brensel, for séledes @ muliggjere en lengre utbrenning i
reaktoren.

I henhold til en variant av fremgangsmaten kan et pulver som inneholder et overskytende
plutoniuminnhold prepareres pa den samme mate som beskrevet ovenfor med hensyn til
uranoksydpulveret, men ved & begynne med uranylplutoniumnitrat i stedet for uranyinitrat.

Fremgangsmaten i henhold til oppfinnelsen kan realiseres i konvensjonelle MOX-produk-
sjonsanlegg og bibeholder alle fordelene ved MIMAS-prosessen, samtidig som den ikke
lider av de ovenfor nevnte ulemper ved denne prosess.
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PATENTKRAV

1. Fremgangsmate ved fremstilling av kjernebrenselpelleter av typen MOX (blandet

plutonium- og uranoksyd), og som omfatter trinnene hvor:

—det prepareres et U/Pu-oksydblandepulver som har et Pu-innhold som overskyter den

endelig enskede verdi,
—det prepareres et uranoksydpulver,
—passende mengder av begge pulvere blandes sammen i den hensikt & oppna det
enskede plutoniuminnhold,

—blandingen kompakteres og sintres for & oppna nevnte pelleter,

karakterisert ved attrinnet hvor uranoksydpulveret prepareres, omfatter den

etterfelgende sekvens av deltrinn:

a)det prepareres en vandig l@sning av uranylnitrat som tilsettes mellom 0,5 og 2 vekt%
organiske tykkelsemidler, slik at Iasningens viskositet justeres til verdier mellom 20
og 100 centipoise,

b)lesningen dispergeres til draper,

c)nevnte draper feres inn i et hydroksydbad,

d)de resulterende sma kuler vaskes,

e)de sma kuler tarkes ved hjelp av azeotropisk destillasjon ved a utnytte et ublandbart,
organisk lgsemiddel,

f)de sma kuler varmebehandles i en oksyderende atmosfzere, og

g)varmebehandling i en reduserende atmosfaere utferes.

2. Fremgangsmate som angitt i krav 1, hvor trinnet som omfatter preparering av et U/Pu-
oksydblandepulver bestar i at passende mengder av uranoksyd og plutoniumoksyd males
og blandes sammen.

3. Fremgangsmate som angitt i krav 1, hvor trinnet som omfatter preparering av U/Pu-

blandepulveret innebaerer den etterfalgende sekvens av deltrinn:

a)det prepareres en vandig l@sning av uranylplutoniumnitrat som tilsettes sma mengder
av organiske tykkelsesmidler for & justere l@sningens viskositet til verdier mellom 20
og 100 centipoise,

b)lesningen dispergeres til draper,

c)nevnte draper feres inn i et hydroksydbad,

d)de resulterende sma kuler vaskes,

e)de sma kuler utsettes for en azeotropisk destillasjon ved utnyttelse av et ublandbart,
organisk lgsemiddel,

f)Jde sma kuler varmebehandles i en oksyderende atmosfaere, og
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g)varmebehandling utferes i en reduserende atmosfaere.

4. Fremgangsmate som angitt i et av de forutgdende krav, hvor de organiske
tykkelsesmidler i deltrinn a) ifelge krav 1 og/eller 3 velges blant methocel, dekstran og
polyvinylalkohol.

5. Fremgangsmate som angitt i et av de forutgdende krav, hvor hydroksydbadet i deltrinn
¢) ifelge krav 1 og/eller 3 bestar avammoniakk.

6. Fremgangsmate som angitt i et av de foregaende krav, og hvor varmebehandlingen i en
oksyderende atmosfaere i deltrinn f) ifelge krav 1 og/eller 3 utferes ved omtrent 400° C og i
luft.

7. Fremgangsmate som angitt i et av de foregaende krav, hvor varmebehandlingen i en
reduserende atmosfeere i deltrinn g) ifelge krav 1 og/eller 3 utfares ved omtrent 800° C,
idet den reduserende atmosfaere inneholder en inert gass med et hydrogeninnhold pa
mellom 1 og 6 %.

8. Fremgangsmate som angitt i et av de foregaende krav, hvor kompakteringen av
pulverblandingen til pelleter oppnas ved a pafere et trykk pa mellom 200 og 600 MPa.

9. Fremgangsmate som angitt i et av de foregaende krav, hvor sintringen av pelleter finner
sted ved en temperatur pa over 1200° C, fortrinnsvis mellom 1600 og 1700°C, og i en
befuktet AR/H,-atmosfeere, idet hydrogeninnholdet ligger mellom 1 og 6 %, og forholdet
mellom det partielle trykk av hydrogen og vanndamp velges til mellom 20 og 60.

10. Fremgangsmate som angitt i et av de foregédende krav, hvor UO,-pulveret siles for
sammenblandingen av de passende mengder av de to pulvere i den hensikt & beholde
bare sma kuler med diameterstarrelse pa mellom 20 og 50 um.
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