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Methods for preparation and production of raw materials to make gadolinium oxide pellets used 

in composite uranium-gadolinium fuel production

А process for producing an effective composite uranium-gadolinium fuel was developed in the laboratory. This fuel will help to improve 
technical and economic performance of nuclear power plants. Based on the analysis of the results obtained, the implementation 
of the proposed method in a manufacturing environment was substantiated. Methods for preparation and production of the raw 
materials for the fabrication of gadolinium oxide were described. The essential characteristics of promising composite uranium-
gadolinium fuel pills were defined experimentally. Based on these characteristics, the final specifications for the fuel pills were 
formulated.
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уровне UO2) и высокие термомеханические харак-

теристики) [5, 6].

Цель настоящей работы — разработка в лабо-

раторных условиях и обоснование способа по-

лучения эффективного композитного уран-гадо-

линиевого топлива, применение которого позво-

лит улучшить технико-экономические показате-

ли АЭС.

Методика проведения испытаний

Объектом исследования являлось высокоэф-

фективное композитное уран-гадолиниевое топ-

ливо, обладающее повышенной теплопроводно-

стью по сравнению со стандартным УГТ, предна-

значенным для использования в атомной энерге-

тике.

Плотность спеченных таблеток композитно-

го УГТ оценивалась гидростатическим методом по 

ГОСТ 95.882-81 с точностью ±0,01 г/см3. При этом 

использовался метод гидростатического взвеши-

вания без проникновения воды в поры. Он основан 

на определении объема таблетки путем нахожде-

ния ее «сухой» массы и последующего взвешива-

ния таблетки в воде. 

Насыпная плотность порошка как при сво-

бодной засыпке, так и при утряске определяется, 

в первую очередь, его морфологическими особен-

ностями. Знание этой величины позволяет точ-

но оценить количество навески порошка для его 

прессования. 

Анализ параметров микроструктуры топлив-

ных таблеток проводился на установке ПЭВМ 8 IBM 

с установленным в ней адаптером micro VIDEO 

DC 20 для ввода изображения с видеокамеры типа 

Sharp CCD HS-135, которая монтируется на опти-

ческом микроскопе МЕТАМ ЛВ-31.

Результаты и их обсуждение

Анализ различных разработок, направленных 

на модернизацию уран-гадолиниевого топлива, 

показывает, что единственным путем улучшения 

его теплофизических и термомеханических харак-

теристик является создание композитного УГТ 

на основе UO2 без образования в топливных та-

блетках твердого раствора (U1–x,Gd1–x)O2. То есть 

в матрицу UO2 внедряются частицы (гранулы), со-

стоящие либо из твердого раствора (U1–x,Gd1–x)O2, 

либо непосредственно из Gd2O3. В такой модели в 

зависимости от объема дисперсной фазы компози-

Введение

Одной из главных задач ядерной энергетики 

является достижение более высоких технико-эко-

номических показателей атомных электростан-

ций (АЭС) за счет повышения глубины выгорания 

топлива и увеличения кампании топливной за-

грузки ядерного реактора до 24 мес. Для достиже-

ния этой цели требуется использование топлива с 

обогащением 4,5—5,0 % по U-235. Как показывают 

расчеты, для подавления высокой начальной ре-

активности, а также достижения более высоких 

глубин выгорания топлива понадобятся таблетки 

уран-гадолиниевого топлива (УГТ) с содержанием 

гадолиния на уровне 10—12 мас.% [1]. 

Известно, что увеличение количества Gd2O3 сни-

жает теплопроводность топлива из-за образова-

ния в таблетках твердого раствора (U1–x,Gd1–x)O2. 

Поэтому для выравнивания энергонапряженности 

в активной зоне реактора, содержащей топливо-

воздушную смесь с обогащением по U-235 4,4 %, 

принципиально нельзя применять УГТ с содержа-

нием Gd2O3 выше 2,0 мас.% из-за большой вероят-

ности локального перегрева топлива [2]. В связи с 

этим тепловыделяющие элементы (ТВЭЛ) с УГТ 

имеют более низкое обогащение по урану (чем 

больше гадолиния в таблетках, тем меньше их обо-

гащение по U-235). 

Как показывают измерения теплопроводнос-

ти таблеток УГТ, содержащих 10 мас.% Gd2O3, ее 

значения при t = 1000 °С лежат в диапазоне λ = 1,8±

±0,18 Вт/(м·К), что практически в 1,7 раза меньше, 

чем у таблеток из UO2 (3,0±0,18 Вт/(м·К)) [3].

Таким образом, традиционная технология 

изготовления УГТ при содержании в нем Gd2O3 

на уровне 8—12 мас.% не позволяет получать та-

блетки с приемлемой теплопроводностью, близ-

кой к теплопроводности «чистого» UO2. Кроме 

того, таблетки УГТ имеют также и более низ-

кие термомеханические свойства по сравнению 

с UO2-топливом. Это также зависит от количе-

ства в составе таблеток Gd2O3: чем его больше, 

тем выше вероятность появления микротрещин 

и дальнейшего снижения теплопроводности топ-

лива. 

В связи с этим топливо PWR, содержащее УГТ, 

эксплуатируется на мощности на 10—15 % ниже, 

чем без него [4]. Экспериментальные и теорети-

ческие работы в данном направлении показыва-

ют, что топливо, в котором Gd2O3 более 10 мас.%, 

может иметь повышенную теплопроводность (на 
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та теплопроводность системы будет определяться 

теплопроводностью матрицы (UO2) [7, 8]. 

Действительно, повышение концентрации вво-

димого в решетку второго компонента значитель-

но увеличивает количество дополнительных цен-

тров рассеяния фононов (точечных дефектов) [9]. 

Влияние последних на теплопроводность связано 

с сечением рассеяния фононов точечными дефек-

тами. Этот параметр может быть описан следую-

щим выражением: 

  (1) 

где yi — атомная доля точечных дефектов; Mi — 

атомная масса точечных дефектов i-го типа; M — 

средняя атомная масса замещенных атомов в ре-

шетке; ri — атомный радиус точечных дефектов 

i-го типа в узлах решетки; r — средний атомный 

радиус замещенного иона в узле решетки; η — фе-

номенологический параметр, выражающий вели-

чину возникающих в решетке напряжений.

При растворении Gd2O3 в решетке UO2 из-за 

различия ионных радиусов урана и гадолиния 

возникают напряжения, а также за счет разницы 

атомных масс усиливается роль ангармонизма 

в рассеянии фононов. Эти факторы приводят к 

повышению теплового сопротивления решет-

ки. Кроме того, при введении в UO2 полуторных 

оксидов типа Me2O3 в кристаллической решетке 

образуются ионы U5+, что еще больше увели-

чивает концентрацию центров рассеяния фоно-

нов [10].

Таким образом, становится понятным, что 

единственным путем обеспечения теплопровод-

ности УГТ хотя бы на уровне «чистого» UO2 яв-

ляется создание композитного топлива, содержа-

щего в матрице из UO2 более или менее гомоген-

но распределенные гранулы из твердого раствора 

(U1–x,Gd1–x)O2 или Gd2O3. При этом среднюю те-

плопроводность композита можно определить из 

соотношения Максвелла—Ейкена [11]:

  (2) 

где λн и λд — величины теплопроводности непре-

рывной среды и дисперсной фазы соответственно; 

Vд — объемная доля дисперсной фазы.

Анализ полученных значений теплопроводно-

сти фаз УГТ с использованием формулы (2) пока-

зывает, что для сохранения приемлемых величин 

λ композита оптимальная объемная доля дис-

персной фазы в УГТ может находиться в пределах 

10—15 % в зависимости от концентрации второго 

компонента в твердом растворе (U1–x,Gd1–x)O2. 

При этом надо учитывать нежелательную потерю 

делящегося изотопа U-235 в УГТ при увеличении 

концентрации Gd2O3 до 10 мас.% и выше, а так-

же размеры диспергированных в матрицу гранул 

(U1–x,Gd1–x)O2 или Gd2O3, так как значительное 

их отклонение от среднего размера зерна матрицы 

может существенно повлиять на пластичные ха-

рактеристики композита [12]. Кроме того, извест-

но, что достаточно малые частицы (U1–x,Gd1–x)O2 

или Gd2O3 (менее 100 мкм) в условиях спекания 

таблеток УГТ, а следовательно, в активной зоне 

реактора при рабочих температурах топлива от 700 

до 1200 °С, могут полностью раствориться в матри-

це UO2 с образованием твердого раствора [13]. 

В то же время, как показывают результаты ме-

тодов компьютерного моделирования, а также ряд 

экспериментальных исследований, строение и 

свойства, размер и форма частиц наполнителя, а 

также характер их взаимодействия с матрицей для 

многих керамических материалов являются фак-

торами, определяющими эффект повышения или 

снижения механических характеристик (прочнос-

ти, пластичности, трещиностойкости) синтезиру-

емого композиционного материала [14].

Таким образом, введение гадолиния или его 

оксида в UO2 без образования в системе твердого 

раствора (U1–x,Gd1–x)O2 является единственным 

решением получения УГТ, отвечающего совре-

менным требованиям. Очевидно, что компоненты 

твердого раствора (U1–x,Gd1–x)O2 можно соединять 

на различных стадиях технологического процесса. 

Однако механическое смешивание оксидов урана 

и гадолиния является наиболее экономичным и 

технологически легко организуемым процессом. 

Но при этом на его проведение накладываются 

специфические ограничения, обусловленные ма-

лым размером гранул, и соответственно, состав-

ляющих их частиц, размер которых не должен пре-

вышать единиц микрометров.

Если оксиды РЗЭ под микроскопом выглядят 

как слабо агрегированные кристаллы размером 

~1 мкм, то частицы UO2 представляют собой плот-

но упакованные в прочные частицы агломераты 

размером 50—2000 мкм (рис. 1). Сухое измельчение 

такого порошка до крупности частиц хотя бы 3—

5 мкм, причем без дополнительного загрязнения и 
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окисления, представляет собой серьезную техно-

логическую задачу.

Таким образом, одинаковый состав гранул ком-

позитного топлива может быть обеспечен только 

при механическом смешении пластичных, дезаг-

регированных порошков исходных компонентов. 

Единственным неагломерированным, пластичным 

урансодержащим порошком, представляющим со-

бой отдельные кристаллы размером ~1 мкм, явля-

ется полиуранат аммония — полупродукт в техно-

логии производства порошка UO2. 

Из анализа схемы получения смеси для изго-

товления гранул (U1–x,Gd1–x)O2 (рис. 2) следует, 

что наиболее важной стадией является операция 

смешения компонентов с целью получения од-

нородной смеси отдельных кристаллов. При этом 

важным моментом при спекании гранул является 

обязательное отсутствие в них микротрещин, ве-

роятность образования которых напрямую зави-

сит от размера используемых кристаллов Gd2O3 и 

наличия в них влаги, режимов и атмосферы спе-

кания, а также от разницы в скорости усадки по-

рошков UO2 и Gd2O3, обусловленной различием 

значений их полной удельной поверхности.

Перед использованием реагентов для изготов-

ления компонентов композитного УГТ были ис-

следованы их технологические свойства и сдела-

ны выводы о необходимости их соответствующей 

подготовки.

Согласно ТУ 48-4-524-90 на порошок Gd2O3, 

применяемый в технологии производства табле-

ток уран-гадолиниевого топлива для реакторов 

ВВЭР-1000, потеря его массы при прокалке (ППП) 

при t = 850÷900 °С не должна превышать 1±0,14 % 

[15]. Однако контрольная прокалка Gd2O3 пока-

зала, что этот параметр имеет более высокие зна-

чения, а следовательно, встал вопрос о качестве 

Gd2O3, применяемого для изготовления компо-

зитного топлива. Важно было установить, как его 

прокалка влияет на качество U—Gd-керамики. 

Исходный Gd2O3 прокаливали при различных 

температурах и по уменьшению массы проб рас-

считывали потери при прокалке (рис. 3). Далее 

методом БЭТ были определены значения удельной 

поверхности (Sуд) прокаленных проб (рис. 4).

Из приведенных данных следует, что в зависи-

мости от температуры разница между ППП моно-

Рис. 1. Агломераты частиц в порошке UO2

Рис. 2. Схема получения смеси 

для изготовления гранул (U1–x,Gd1–x)O2

Рис. 3. Потеря массы Gd2O3 при прокалке на воздухе
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тонно убывает. Это значит, что полное удаление 

влаги происходит при t > 1000 °С. Удельная поверх-

ность исходного Gd2O3 составила ~6 м2/г. Также 

были проведены измерения насыпной плотности 

порошков Gd2O3, прокаленных при различных 

температурах. Полученные данные приведены в 

таблице, из которой следует, что для температур 

прокалки в диапазоне 800—900 °С имеется тенден-

ция к уменьшению показателей плотности с ро-

стом величины t.

Как известно, специфичность таблеток, содер-

жащих Gd2O3, состоит в возможности образования 

микротрещин в их структуре. Это происходит из-

за изменения кристаллической решетки в процес-

се формирования твердого раствора. Вероятность 

микрорастрескивания структуры зависит как от 

среды спекания таблеток, так и от текущего разме-

ра зерна в керамике. Твердый раствор, имеющий 

мелкое зерно с малым количеством трещин, как 

правило, получается при относительно быстром 

времени нагрева (~5 ч) материала до температуры 

спекания.

Увеличение длительности выдержки и умень-

шение скорости нагрева изделий приводят к ро-

сту зерна и в результате — к усилению растрески-

вания. Отсюда следует, что важным фактором 

является наличие возможности уменьшить вре-

мя спекания таблеток до минимума. Известно, 

что при изготовлении партии из UO2 желатель-

но использовать порошки, различающиеся по 

величине удельной поверхности не более чем на 

1 м2/г. Эта величина регламентируется, так как при 

смешении порошков с сильно различающими-

ся значениями Sуд наблюдается снижение плот-

ности спеченных изделий вследствие различной 

скорости усадки (спекания) частиц UO2. Это яв-

ление (эффект Френкеля—Киркендала) приме-

нительно к твердому раствору (U1–x,Gd1–x)O2 обу-

словлено, главным образом, неравенством коэф-

фициентов гетеродиффузии разнородных атомов. 

Отсюда вытекает необходимость сбалансирован-

ности активности к спеканию у компонентов сме-

си, что может быть достигнуто корректировкой 

их удельной поверхности.

Исходя из этого было получено несколько вари-

антов таблеток, содержащих 10 мас.% Gd2O3, обра-

ботанных при различных температурах. В экспе-

риментах использовались стандартные порошки 

UO2 и Gd2O3, полные удельные поверхности ко-

торых составляли 3,0 и 6,0 м2/г соответственно. 

Таблетки изготавливались без применения пла-

стификатора по лабораторной схеме: дозирование 

компонентов → смешение → измельчение → гра-

нуляция → введение пластификатора → формова-

ние → спекание. При этом измеряли плотность (ρ) 

как сырых, так и спеченных образцов. Полученные 

результаты приведены на рис. 5.

Из представленных данных следует, что прес-

суемость пресс-порошка заметно улучшается для 

термообработанного Gd2O3, что говорит о суще-

ственном изменении его технологических свойств. 

Плотность спеченных таблеток имеет максимум в 

диапазоне температур между 580 и 800 °С. Повы-

шение плотности выше 580 °С замедляется, так как 

постепенно начинается рост зерна и все больший 

вклад в формирование ее величины вносит про-

цесс трещинообразования. Структура материала, 

образующаяся вследствие прокалки Gd2O3 при t =

= 800 °С, приведена на рис. 6.

Принципиальная возможность избежать обра-

зования трещин в материале заключается в прове-

Насыпная плотность (г/см3) порошка Gd2O3 

для различных температур прокалки

Порошок
Температура, °С

0 800 850 900

Без утряски 0,75 0,83 0,79 0,75

С утряской 1,23 1,34 1,33 1,29

Рис. 4. Зависимость удельной поверхности Gd2O3 

от температуры прокалки

Рис. 5. Зависимость плотности прессовок (ρпр) 

и таблеток (ρт) от температуры прокалки Gd2O3
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дении процесса спекания в печах с контролируе-

мым кислородным потенциалом атмосферы. Если 

при этом использовать операции, гарантирующие 

тщательное и качественное смешение исходных 

оксидов, образование твердого раствора будет за-

вершаться быстро — до начала процесса роста 

зерна. 

Полученные в работе результаты говорят о том, 

что при создании технологии изготовления ком-

позитного УГТ целесообразно использовать низ-

копрокаленный Gd2O3, а оптимальной температу-

рой его термообработки считать 580 °С.

Заключение

Исходя из результатов проведенных экспери-

ментов были сформулированы следующие окон-

чательные требования, предъявляемые к таблет-

кам УГТ:

— теплопроводность должна быть на уровне 

или выше теплопроводности таблеток UO2;

— плотность должна лежать в диапазоне 10,35—

10,70 г/см3;

— размер частиц (гранул) (U1–x,Gd1–x)O2 или 

Gd2O3 должен составлять 100—200 мкм;

— гранулы (U1–x,Gd1–x)O2 или Gd2O3 должны 

иметь геометрическую и химическую стабиль-

ность, гарантирующую невозможность их раство-

рения в матрице и образование вне гранул твердо-

го раствора (U1–x,Gd1–x)O2, для чего необходимо 

создание антидиффузионного барьера вокруг га-

долинийсодержащих гранул;

— содержание Gd2O3 в таблетках не должно 

быть меньше 10 мас.%.
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