Recyklace jaderného paliva a nové druhy JP
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Reakce probihajici v béeznych jadernych elektrarnach
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Neexcitované jadro 230U se rozpada:

235U - 22Th + a (T, = 23 Myr)
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Lise Meitner, O. R. Frisch. "Disintegration of Uranium by Neutrons: a New Type of Nuclear Reaction", Nature, 1939 Vol. 143,
Number 3615, 239-240.




Nejvétsi problémy soucasnych jadernych elektraren

1. ObohacovaniUo2*Uz0,7% nacca5%

2. Malé mnozstvi vysoce aktivniho odpadu (uhelné elektrarny velké mnozstvi
nizkoaktivniho odpadu)

Ad 1
Ruda se louzi kyselinou dusi¢nou:

U,0, + 8 HNO, = 3 UO,(NO,), + 2 NO, + 4 H,0

Dusi¢nan uranylu se poté prevadi na uhliCitan uranylo-sodny:

UO,(NO,), + 3 Na,CO, - Na,U0,(CO,), + 2 NaNO,




Dale se pripravi chlorid uranylu
a provadi se Cisténi na iontoménicich apod.

Na,UO,(CO,), + 6 HCl - UO,Cl, + 4 NaCl + 3 H,0 + 3 CO,

Vycistény chlorid uranylu se poté prevede na finalni prodejny produkt, ktery je
evidovan a sledovan MAAE.

2 UO,Cl, + 6 NH,0H = (NH,),U,0, + 4 NH,Cl + 3 H,0

Mineralogical magazine, March 1983, vol. 47, p. 69 - 73




Vlastni obohacovani:

Diuranan amonny se tepelné rozlozi na oxid,

ze kterého se postupné pripravi fluorid uranovy.

(NH,),U,0, - UO, + H,0 + N,

4)2
UO,(s) + H,(g) = UO,(s) + H,0(g)
UO,(s) + 4HF(g) > UF,(s) + 4H,0(g)

UF,(s) + F,(g) = UF.(g)
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The Trinity explosion, 0.016 seconds after detonation. The fireball is about 200 meters wide.




Po separaci izotopU se nakonec pres nerozpustny diuranan amonny pripravi
oxid uranicity — palivo do reaktord.

UF +2 H,0 - UO,F, + 4 HF
UO,F, + 4 HF + 7 NH,0H = 1/2 (NH,),U,0, + 6 NH,F + 11/2 H,0O

(NH,),U,0, > UO, + H,0 + N,

Ad 2

Pivod radioaktivnich odpadu:

* tézba a zpracovani uranovych rud

* vyroba jaderného paliva

* provoz jadernych reaktoru a elektraren

* prepracovavani vyhorelého jaderného paliva
e likvidaci jadernych elektraren




Déleni odpadu:

* jontomeénice

e filtry

* materialy z oprav a udrzby

* odpad z pradelen pracich odévu
e zamorené odeévy

e dekontaminacni material

® nizko aktivni
kratkodobé
dlouhodobé

e stredné aktivni
kratkodobé
dlouhodobé

* vyhorelé palivo

. .y 3
vysoce aktivni (2 kW/m?) * pfepracovavani vyhorelého paliva

(1% hmotnosti vSech odpadl
ale 90% aktivity odpada)




Uprava odpadi:

Zmenseni objemu a prevod do stabilnich nerozpustnych forem.

e cementovani (miseni s cementem)
* bitumenace (miseni s bitumenem — asfaltova zZivice)
e vitrifikace (vysuseni a vmiseni do skloviny)

Ukladadni odpadii:

» Nizko a stredné aktivni odpady
e povrchové Ci melké podpovrchoveé ulozisté
* monitorovani
* nepristupnost po dobu 100 let

»\ysoko aktivni odpady
* mezisklad (mokry i suchy)
* hlubinné ulozisté
0 do dolu
0 pod hladinu (v roce 1972 zakazano)




Kontejnery CASTOR (Cask for storage and transport of radioactive material):

* litinova valcova nadoba 4,1 m vysoka, priimér 2,7 m, tloustka 37 cm
* hmotnost 131t

* trojité viko plnéné heliem

e Zebrovany povrch
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Recyklace vyhorelého jaderného paliva

Pouzivaji se predevsim extrakcni metody.

PUREX (P/utonium and Uranium Recovery by EXtraction)
 extrakce U a Pu z vodné do organickeé faze

* nejrozsirenéjsi proces v primyslu v soucasnosti
e ziskava se tak i Pu pro zbrané

UREX (URanium EXtraction)

e zmenseni objemu vyhorelého jaderného
* modifikace PUREXu, Pu se neextrahuje




TRUEX (TRansUranic EXtraction)
e ziskava se Am a Cm

* snizeni alfa aktivity odpadu, odstranéni nejaktivnéjsi casti odpadu
* na rozdil od PUREXu a UREXu se nejedna o extrakcni proces

DIAMEX, SANEX, UNEX — vyvinuty v Rusku a CR.

ad PUREX

* rozpousténi v HNO, (7 M)

UO, +4 HNO; - UO,(NO;), + 2 NO, + 2 H,0

e odfiltrovani jemnych nerozpusténych castecek
 extrakce do 30% TBP (tributylfosfat v petroleji)

e extrahuje se U a Pu
* Stépné produkty zustavaji v HNO,




J.H. Burns, Inorganic Chemistry, 1983, 22, 1174




* nasleduje nékolik extrakci za sebou

* radiolyzou vznika dibutylhydrogenfosfat (nizsi efektivita extrakce)

* je efektivni pouzit iontomeénice

* reextrakce do 0,2 M HNO,, izolace, tepelny rozklad, redukce na UO, / PuO,

ad UREX

pridavek AHA (k. acetylhydroxamové, Ci k. fenylhydroxamové)

N
Buwn< Bugy) < Bpav) < Brugy) lll 4
BPu(IV)/ BU(VI) =10* . LT

silné se tedy snizi extrakce Pu do organicke faze LY
-

L. Nuiez, G. F. Vandegrift, ARGONNE NATIONAL LABORATORY, Report from March 2001




Starsi postup separace Pu

* po extrakci do TBP redukce Pu'V na Pu"' pomoci Fe(SO;NH,),
* oxidace na Pu" a vysrazeni jako Pu(C,0,), . 6 H,O

* tepelnym rozkladem vznik PuO,

Dalsi starsi metody
Separace tékavych fluoridu
 prevedeni na fluoridy fluorem a nasledna destilace

* problém TcF (b. p. 55,3 °C) a UF (b. p. 56,5 °C)
e selektivni redukce fluorid(

Obdoba separace tékavych chloridd.




LWR, MTR

BE|g|um 1 e (Material test reactor)

Germany mm Karlsruhe, WAK LWR 35

France gj Marcoule, UP 1 Military 1200
Marcoule, CEA PUREX DIAMEX

France g1 FBR 6
APM SANEX

France |1 La Hague, UP 2 LWR PUREX 900
La Hague, UP 2-

France 11 LWR PUREX 400
400
La Hague, UP 2-

France 1§ LWR PUREX 800
800

France 11 La Hague, UP 3 LWR PUREX 800

UK == Windscale Magnox 1 000




UK == |Sellafield, B205 Magnox PUREX 1,500
UK =L Dounreay FBR 8
UK == [THORP LWR PUREX 1,200
Italy gj1 [Rotondella Thorium 5
India __ |Kalpakkam Military 100
India __ [Trombay Military PUREX 60
India __ [Tarapur CANDU 100
Japan & Tokaimura LWR 210
Japan o Rokkasho LWR 800
Russia == |Mayak Plant B Military 400
S = Mayak Plant BB, i PUREX + Np g
RT-1 separation

Russia = Krasnojarsk, RT-2 WWER 1,500
USA, NY E=  West Valley LWR 300




Mnozivé reaktory a nové druhy jaderného paliva

* vyrobi vice stépitelného paliva, nez sam spotrebuje

* uvolni se 50 — 60 x vice energie
* spaluje mnohem dostupnéjsi 238U a 232Th

RN 232Th 235U 238U
T,/ [Gyr] 13,9 0,7 4,5
Mnozstvi [%] 1-1073 3-104(0,7%) | 3-104(99,3 %)

Pfi vzniku Zemé 23°U 23 % a 238U 77 %.
2381J (n, y) = 23°U (B, 23 min.) > 2**Np (B, 2,4 d.) > 23°Pu

232Th (n, y) = 233Th (B, 22 min.) > 233Pa (B, 27 d.) > 233U

Masové pouziti vyhledove za cca 20 - 50 let.




Vyhody proti klasickym reaktortim:

e 233U ma vétsi ucinny pruarez pro reakci (n, f) nez 23°U a 23°Pu
* 0 50 % méné radioaktivniho odpadu (o nizsi aktivité)

» 232Th 3x vétsi zastoupeni v zemské klre

* MR ma velky vyznam jako ,,zrout” jaderného odpadu

Mnozivy pomeér:

* mnozstvi novych Stépitelnych atomu / pocet rozstépenych atomu
* v soucCasnosti od 0,7 — 1,2 (teoreticky az 1,8)




Typy mnozivych reaktoru:

* FBR (fast breeder reactor)
* TBR (termal breeder reactor)

ad FBR:

* zakladem je palivo z Pu

* dale se doplnuje jen palivo s prirodniho ¢i dokonce ochuzeného U
* pripadné i Th

Typy FBR:

* GFR (gas-cooled fast reactor)
* SFR (sodium-cooled fast reactor)
* LFR (lead-cooled fast reactor)




Camarmio : Ebectrical
P

CO, ¢i He; neabsorbuji n; teploty (1600 °C i vySe); mala tepelnd kapacita He
THTR-300 Némecko, Peach Bottom a Fort St. Vrain US, HTTR Japonsko, HTR-10 Cina




SFR-MOX (20% transuranic ox.
and 80% uranium oxide);
pracovni teplota 550 °C;
— oblozeni reaktoru s MgO;

| béZny vykon 500 — 1500 MW

Gl Phindi uifth

Je navrZen na zpracovani vysokoaktivniho odpadu, plutonia a dalSich aktinoidu.

S. Bays, M. Pope, B. Forget, R. Ferrer, “Transmutation Target Compositions in Heterogeneous Sodium Fast Reactor
Geometries”, INL/EXT-07-13643 Rev. 1, 2008

M. J. Lineberry and T. R. Allen, Argonne National Laboratory, “Thr Sodium-Cooled Fast Reactor (SFR)




chladivo Pb ¢i eutektikum Pb-Bi
prirozena cirkulace chladiva
palivo kovové Ci nitridy:

(U,N, ¢i nitridy aktinoidu)
vykon 300 — 1200 MW
pracovni teplota 550 °C
vyhledové i 800 °C

OK-550, BM-40A Rusko
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ad TBR:

* zakladem je palivo z obohaceného U ¢i MOX
* MOX (mixed oxid fuel — smés oxidl Pu a U (ochuzeny i pfirodni)
 dale uz se jen pridava Th

Typy TBR:

 AHWR (Advanced Heavy Water Reactor)
* LFR (Liquid Fluoride Reactor)

AHWR:

* vyvoj predevsim v Indii (velké zasoby Th)
* palivo - PuO,-ThO, moderator amorfni C a tezka voda

LFR:

* primarni chladivo, moderator a palivo roztavena sul (UF,)
e palivo se stava kritickym v jadre s uhlikovym moderatorem
* lepsi tepelna vymeéna - zmenseni aktivniho jadra

* snadna separace Stépnych produkt




Total Neutron Capture

Moderating Ratio

Material Relative to Graphite
(per unit volume)
Heavy Water 0.2 11,449
Light Water 75 246
Graphite 1 863
Sodium 47 2
uo, 3,583 0.1
2LiF-BeF, 8 60
LiF-BeF,~ZrF, (64.5-30.5-5) 8 54
NaF—BeF, (57-43) 28 15
LiF-NaF—BeF, (31-31-38) 20 22
LiF—ZrF, (51-49) 9 29
NaF-ZrF, (59.5-40.5) 24 10
LiF-NaF-ZrF, (26-37-37) 20 13
KF-ZrF, (58-42) 67 3
RbF-ZrF, (58-42) 14 13
LiF—KF (50-50) 97 2
LiF-RbF (44-56) 19 9
LiF-NaF-KF (46.5-11.5-42) 90 2
LiF-NaF-RbF (42-6-52) 20 8




Dalsi typy mnozivych reaktoru:
ADTT (Accelerator Driven Transmutation Technologies)

* neutrony se generuji pomoci urychlenych p (0,8 - 1,5 GeV)

* na jeden p pripada pri tristéni terce az 50 n

 podkritické mnozstvi paliva (vylou¢ena moznost havarie)

* spaluje Th, Pu — pochazejici napf. ze zbrani

* spaluje aktualni jaderny odpad (novy odpad vymre za cca 100 let)

aktuadlni probléemy

* chlazeni terciku
 prechod protonu z vakua urychlovace do horkého terciku
* vysSSi investicni narocnost
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Podet umrti
Cinnost na 1 milion
obyvatel za rok

Dobrovolna rizika

Koufeni (20 cigaret denn¢) 5 000
Piti (jedna lahev vina denng) 75
Jizda na motocyklu 20 000
Automobilove zavody 1 200
Horolezectvi 140
Rizeni automobilu 170
Pouzivani antikoncep: /o] R3don (44 %) 20

Potraviny (21 %)
Medicina (16 %)
Zemska kira (10 %)

40 |
Nedobrovolna rizika

Kosmické z. (8 %)
Ostat. (1 %) 60

Pfejeti automobilem ( ]
Povodné (USA)
Zemétieseni (Kaliforr

Jaderné .el. 252
(0,01 %) 1.9

Tornada (stfedni zapa .’Z_.., 2,2
Boure (USA) 0.8
Prirodni katastrofy celkem I
Zficeni letadla (Velka Britanie) 0,02
Vybuch tlakovych nadob (USA) 0,05
Unik z jadernych elektriren (na hranici pozemku elektrarny -USA) 0,1
Emise oxidu sifi¢iteho 3
Protrzeni hrazi (Holandsko) 0,1
Chiipka 200

Tabulka 1: Dobrovolnad a vaucenda rizika







