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МЕТОДЫ ПОДГОТОВКИ И ПОЛУЧЕНИЕ ИСХОДНЫХ МАТЕРИАЛОВ  

ДЛЯ ПРИГОТОВЛЕНИЯ ГРАНУЛ ОКСИДА ГАДОЛИНИЯ ДЛЯ ТВЭЛ 

Целью работы являлись разработка в лабораторных условиях и обоснование способа получения 

эффективного композитного уран-гадолиниевого топлива, применение которого позволит улучшить 

технико-экономические показатели АЭС. 

Объектом исследования являлось высокоэффективное композитное уран-гадолиниевое топливо, 

обладающее повышенной теплопроводностью по сравнению со стандартным УГТ, предназначенным для 

использования в атомной энергетике. 

Плотность спеченных таблеток композитного УГТ авторы оценивали гидростатическим методом 

по ГОСТ 95.882-81 с точностью ± 0,01 г/см
3
. При этом использовался метод гидростатического 

взвешивания без проникновения воды в поры. Он основан на определении объема таблетки путем 

нахождения ее «сухой» массы и последующего взвешивания ее в воде.  

Анализ параметров микроструктуры топливных таблеток проводили 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 оптическом микроскопе МЕТАМ ЛВ-31. 

Исходя из результатов проведенных авторами экспериментов были сформулированы следующие 

окончательные требования, предъявляемые к таблеткам 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 стабильность, 

гарантирующую невозможность их растворения в матрице и образование вне гранул твердого раствора (U1-

x,Gd1-x)O2, для чего необходимо создание антидиффузионного барьера вокруг гадолинийсодержащих гранул; 

– содержание Gd2O3 в таблетках не должно быть меньше 10 мас.%. 

Ключевые слова: ядерное топливо, композитное уран-гадолиниевое топливо, выгорающий поглоти-

тель, диоксид урана, оксид гадолиния, теплопроводность, твердый раствор.  

*** 

Введение 

Одной из главных задач ядерной 

энергетики является достижение более 

высоких технико-экономических показа-

телей атомных электростанций (АЭС) за 

счет повышения глубины выгорания топ-

лива и увеличения кампании топливной 

загрузки ядерного реактора до 24 мес. 

Для достижения этой цели требуется ис-

пользование топлива с обогащением 4,5–

5,0 % по U-235. Как показывают расчеты, 

для подавления высокой начальной реак-

тивности, а также достижения более вы-

соких глубин выгорания топлива понадо-

бятся таблетки уран-гадолиниевого топ-

лива (УГТ) с содержанием гадолиния на 

уровне 10–12 мас.% [1].  
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Известно, что увеличение количества 

Gd2O3 снижает теплопроводность топли-

ва вследствие образования в таблетках 

твердого раствора (U1-x,Gd1-x)O2. Поэтому 

для выравнивания энергонапряженности 

в активной зоне реактора, содержащей 

топливовоздушную смесь с обогащением 

ПО U-235 4,4 %, принципиально нельзя 

применять УГТ с содержанием Gd2O3 

выше 2,0 мас.%  из-за большой вероятно-

сти локального перегрева топлива [2]. В 

связи с этим тепловыделяющие элементы 

(ТВЭЛ) с УГТ имеют более низкое обо-

гащение по урану (чем больше гадолиния 

в таблетках, тем меньше их обогащение 

по U-235).  

Как показывают измерения тепло-

проводности таблеток УГТ, содержащих 

10 мас.% Gd2O3, ее значения при 1000 °С 

лежат в диапазоне λ = 1,80,18 Вт/(м·К), 

что практически в 1,7 раза меньше, чем у 

таблеток из UO2 (3,00,18 Вт/(м·К)) [3]. 

Таким образом, традиционная техно-

логия изготовления УГТ при содержании 

в нем Gd2O3 на уровне 8–12 мас.% не 

позволяет получать таблетки с приемле-

мой теплопроводностью, близкой к теп-

лопроводности «чистого» UO2. Кроме то-

го, таблетки УГТ имеют также и более 

низкие термомеханические свойства по 

сравнению с UO2-топливом. Это также 

зависит от количества в составе таблеток 

Gd2O3: чем его больше, тем выше вероят-

ность появления микротрещин и даль-

нейшего снижения теплопроводности 

топлива.  

В связи с этим топливо PWR, содер-

жащее УГТ, эксплуатируется на мощно-

сти на 10–15 % ниже, чем без него [4]. 

Экспериментальные и теоретические ра-

боты в данном направлении показывают, 

что топливо, в котором Gd2O3 более 10 

мас.%, может иметь повышенную тепло-

проводность (на уровне UO2) и высокие 

термомеханические характеристики [5, 6]. 

Целью настоящей работы являлись 

разработка в лабораторных условиях и 

обоснование способа получения эффек-

тивного композитного уран-гадолиние-

вого топлива, применение которого поз-

волит улучшить технико-экономические 

показатели АЭС. 

 
Материалы и методики  

исследования 

Объектом исследования являлось 

высокоэффективное композитное уран-

гадолиниевое топливо, обладающее по-

вышенной теплопроводностью по срав-

нению со стандартным УГТ, предназна-

ченным для использования в атомной 

энергетике. 

Плотность спеченных таблеток ком-

позитного УГТ оценивали гидростатиче-

ским методом по ГОСТ 95.882-81 с точ-

ностью ± 0,01 г/см
3
. При этом использо-

вался метод гидростатического взвешива-

ния без проникновения воды в поры. Он 

основан на определении объема таблетки 

путем нахождения ее «сухой» массы и по-

следующего взвешивания ее в воде.  

Насыпная плотность порошка как 

при свободной засыпке, так и при утряске 

определяется, в первую очередь, его 

морфологическими особенностями. Зна-

ние этой величины позволяет точно оце-

нить количество навески порошка для его 

прессования.  

Анализ параметров микроструктуры 

топливных таблеток проводили на уста-

новке 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 оп-

тическом микроскопе МЕТАМ ЛВ-31. 
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Результаты исследования  

и их обсуждение 

Анализ различных разработок, на-

правленных на модернизацию уран-

гадолиниевого топлива, показывает, что 

единственным путем улучшения его теп-

лофизических и термомеханических ха-

рактеристик является создание композит-

ного УГТ на основе UO2 без образования 

в топливных таблетках твердого раствора 

(U1-x,Gd1-x)O2. То есть в матрицу UO2 

внедряются частицы (гранулы), состоящие 

либо из твердого раствора (U1-x,Gd1-x)O2, 

либо непосредственно из Gd2O3. В такой 

модели в зависимости от объема дис-

персной фазы композита теплопровод-

ность системы будет определяться тепло-

проводностью матрицы (UO2) [7, 8]. Дей-

ствительно, повышение концентрации 

вводимого в решетку второго компонента 

значительно увеличивает количество до-

полнительных центров рассеяния фоно-

нов (точечных дефектов) [9]. Влияние по-

следних на теплопроводность связано с 

сечением рассеяния фононов точечными 

дефектами. Этот параметр может быть 

описан следующим выражением:  

2 2

2 2

( ) ( )  
  

 

i i
i i

M M r r
Г y

M r
,     (1)  

где yi – атомная доля точечных дефектов; 

Mi – атомная масса точечных дефектов i-

го типа; M – средняя атомная масса за-

мещенных атомов в решетке; ri – атом-

ный радиус точечных дефектов i-го типа 

в узлах решетки; r – средний атомный ра-

диус замещенного иона в узле решетки; η 

– феноменологический параметр, выра-

жающий величину возникающих в ре-

шетке напряжений. 

При растворении Gd2O3 в решетке 

UO2 из-за различия ионных радиусов 

урана и гадолиния возникают напряже-

ния, а также за счет разницы атомных 

масс усиливается роль ангармонизма в 

рассеянии фононов. Эти факторы приво-

дят к повышению теплового сопротивле-

ния решетки. Кроме того, при введении в 

UO2 полуторных оксидов типа Me2O3 в 

кристаллической решетке образуются 

ионы U
5+

, что еще больше увеличивает 

концентрацию центров рассеяния фоно-

нов [10]. 

Таким образом, становится понят-

ным, что единственным путем обеспече-

ния теплопроводности УГТ хотя бы на 

уровне «чистого» UO2 является создание 

композитного топлива, содержащего в 

матрице из UO2 более или менее гомо-

генно распределенные гранулы из твер-

дого раствора (U1-x,Gd1-x)O2 или Gd2O3. 

При этом среднюю теплопроводность 

композита можно определить из соотно-

шения Максвелла–Ейкена [11]: 

н д н д

cp н д д

н д н д

1 1
1 2 1 ,

2 1 1

    
     

      
V V (2) 

где  λн и λд – величины теплопроводности 

непрерывной среды и дисперсной фазы 

соответственно; Vд – объемная доля дис-

персной фазы. 

Анализ полученных значений тепло-

проводности фаз УГТ с использованием 

формулы (2) показывает, что для сохра-

нения приемлемых величин λ композита 

оптимальная объемная доля дисперсной 

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 изо-

топа U-235 в УГТ при увеличении кон-

центрации Gd2O3 до 10 мас.% и выше, а 

также размеры диспергированных в мат-

рицу гранул (U1-x,Gd1-x)O2 или Gd2O3, так 

как значительное их отклонение от сред-

него размера зерна матрицы может суще-

ственно повлиять на пластичные характе-
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ристики композита [11, 12]. Кроме того, 

известно, что достаточно малые частицы 

(U1-x,Gd1-x)O2 или Gd2O3 (менее 100 мкм) 

в условиях спекания таблеток УГТ, а сле-

довательно, в активной зоне реактора при 

рабочих температурах топлива от 700 до 

1200 °С, могут полностью раствориться в 

матрице UO2 с образованием твердого 

раствора [13].  

В то же время, как показывают  ре-

зультаты методов компьютерного модели-

рования, а также ряд экспериментальных 

исследований, строение и свойства, размер 

и форма частиц наполнителя, а также ха-

рактер их взаимодействия с матрицей для 

многих керамических материалов являют-

ся факторами, определяющими эффект по-

вышения или снижения механических ха-

рактеристик (прочность, пластичность, 

трещиностойкость) синтезируемого компо-

зиционного 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 полу-

чения УГТ, отвечающего современным 

требованиям. Очевидно, что компоненты 

твердого раствора (U1-x,Gd1-x)O2 можно 

соединять на различных стадиях техноло-

гического процесса. Однако механиче-

ское смешивание оксидов урана и гадо-

линия является наиболее экономичным и 

технологически легко организуемым 

процессом. Однако на его проведение 

накладываются специфические ограниче-

ния, обусловленные малым размером 

гранул, и соответственно, составляющих 

их частиц, размер которых не должен 

превышать единицы микрометров. 

Если окислы РЗЭ под микроскопом 

выглядят как слабо агрегированные кри-

сталлы размером около 1 мкм, то частицы 

UO2 представляют собой кристаллы, плот-

но упакованные в прочные частицы (агло-

мераты) размером 502000 мкм (рис. 1). 

 

Рис. 1. Агломераты в порошке UO2(увеличение 100×) 
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 Сухое измельчение такого порошка 

до частиц размером хотя бы 3–5 мкм, 

причем без дополнительного загрязнения 

и окисления, представляет собой серьез-

ную технологическую задачу [15]. 

Таким образом, одинаковый состав 

гранул композитного топлива может 

быть обеспечен только при механическом 

смешении пластичных, дезагрегирован-

ных порошков исходных компонентов. 

Единственным неагломерированным, 

пластичным урансодержащим порошком, 

представляющим собой отдельные кри-

сталлы размером около 1 мкм, является 

полиуранат аммония – полупродукт в 

технологии производства порошка UO2.  

Из анализа схемы получения смеси 

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

(рис. 2) следует, что наиболее важной 

стадией является операция смешения 

компонентов с целью получения одно-

родной смеси отдельных кристаллов. При 

этом важным моментом при спекании 

гранул является обязательное отсутствие 

в них микротрещин, вероятность образо-

вания которых напрямую зависит от раз-

мера используемых кристаллов Gd2O3 и 

наличия в них влаги, режимов и атмосфе-

ры спекания, а также от разницы в скоро-

сти усадки порошков UO2 и Gd2O3, обу-

словленной различием значений их пол-

ной удельной поверхности. 

 

Рис. 2. Схема получения смеси для изготовления гранул (U1-x,Gd1-x)O2 
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Перед использованием реагентов для 

изготовления компонентов композитного 

УГТ были исследованы их технологиче-

ские свойства и сделаны выводы о необхо-

димости их соответствующей подготовки. 

Согласно с ТУ 48-4-524-90 на поро-

шок Gd2O3, применяемый в технологии 

производства таблеток уран-гадолини-

евого топлива для реакторов ВВЭР-1000, 

потеря его массы при прокалке (ППП) 

при t = 850900 ºС не должна превышать 

1±0,14 % [16]. Однако контрольная про-

калка Gd2O3 показала, что этот параметр 

имеет более высокие значения, а следова-

тельно, 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 прокали-

вали при различных температурах и по 

уменьшению массы проб рассчитывали 

потери при прокалке (рис. 3). Далее ме-

тодом БЭТ были определены значения 

удельной поверхности (Sуд) прокаленных 

проб (рис. 4). 

 
Рис. 3. Потеря массы Gd2O3 при прокалке на воздухе 

 
Рис. 4. Зависимость удельной поверхности Gd2O3 от температуры прокалки  

Из приведенных данных следует, что 

разница между ППП («РАЗНИЦА» это 

температура на графике, сначала 200 ºС, 

потом 100 ºС и т.д.) – это пояснение, 

можно удалить монотонно убывает. Это 

значит, что полное удаление влаги про-

исходит при температурах более 1000 ºС. 

Удельная поверхность исходного  Gd2O3 

составила около 6 м
2
/г. Также были про-

ведены измерения насыпной плотности 

порошков Gd2O3, прокаленных при раз-

личных температурах. Полученные дан-

ные приведены в таблице, из которой 

следует, что для температур прокалки в 

диапазоне 800–900 
о
С имеется тенденция 

к уменьшению показателей плотности с 

ростом величины t. 
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Насыпная плотность (г/см
3
) порошка Gd2O3 для различных температур прокалки 

Порошок 
Температура, 

о
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 

 

Как известно, специфичность табле-

ток, содержащих Gd2O3, состоит в воз-

можности образования микротрещин в их 

структуре. Это происходит из-за измене-

ния кристаллической решетки в процессе 

формирования твердого раствора. Веро-

ятность микрорастрескивания структуры 

зависит как от среды спекания таблеток, 

так и от текущего размера зерна в кера-

мике. Твердый раствор, имеющий мелкое 

зерно с малым количеством трещин, как 

правило, получается при относительно 

быстром времени нагрева (~ 5 ч) матери-

ала до температуры спекания. 

Увеличение длительности выдержки 

и уменьшение скорости нагрева изделий 

приводит к росту зерна и в результате – к 

усилению растрескивания. Отсюда сле-

дует, что важным фактором является 

наличие возможности уменьшить время 

спекания таблеток до минимума. Извест-

но, что при изготовлении партии из UO2 

желательно использовать порошки, раз-

личающиеся по величине удельной по-

верхности не более чем на 1 м
2
/г. Эта ве-

личина регламентируется, так как при 

смешении порошков с сильно различаю-

щейся Sуд наблюдается снижение плотно-

сти спеченных изделий вследствие раз-

личной скорости усадки (спекания) ча-

стиц UO2. Это явление (эффект Френке-

ля–Киркендала) применительно к твер-

дому раствору (U1-x,Gd1-x)O2 обусловлено, 

главным образом, неравенством коэффи-

циентов гетеродиффузии разнородных 

атомов. Отсюда вытекает необходимость 

сбалансированности активности к спека-

нию у компонентов смеси, что может 

быть достигнуто корректировкой их 

удельной поверхности. 

Исходя из этого было получено не-

сколько вариантов таблеток, содержащих 

10  мас.% Gd2O3, обработанных при раз-

личных температурах.  В экспериментах 

использовались стандартные порошки 

UO2 и  Gd2O3, полные удельные поверх-

ности которых составляли 3,0 и 6,0 м
2
/г 

соответственно. Таблетки изготавлива-

лись без применения пластификатора по 

лабораторной схеме: дозирование компо-

нентов → смешение → измельчение  → 

грануляция → введение пластификатора 

→ формование → спекание. При этом 

измеряли плотность (ρ) как сырых, так и 

спеченных образцов. Полученные ре-

зультаты приведены на рис. 4. 

Из представленных данных следует, 

что прессуемость пресс-порошка заметно 

улучшается для термообработанного 

Gd2O3, что говорит о существенном из-

менении его технологических свойств. 

Плотность спеченных таблеток имеет 

максимум в диапазоне температур между 

580 и 800 ºС. Повышение плотности вы-

ше 580 ºС замедляется, так как постепен-

но начинается рост зерна и все больший 

вклад в формирование ее величины вно-

сит процесс трещинообразования. 

Структура материала, образующаяся 

вследствие прокалки Gd2O3 при t = 800 ºС, 

приведена на рис. 5. 
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Рис. 5. Зависимость плотности прессовок (ρпр) и таблеток (ρт) от температуры прокалки Gd2O3  

(почему на верхнем графике 2 кривые? Потому что один график для прессовок,  

один для спеченных таблеток) 

 

Рис. 6. Рост зерна в композиции твердого раствора (U1-x,Gd1-x)O2 с предварительной  

прокалкой Gd2O3 при 800 ºС (увеличение 250
×
) 

Принципиальная возможность избе-

жать образования трещин в материале 

заключается в проведении процесса спе-

кания в печах с контролируемым кисло-

родным потенциалом атмосферы. Если 

при этом использовать операции, гаран-

тирующие  тщательное и качественное 

смешение исходных оксидов, образова-

ние твердого раствора будет завершаться 

быстро – до начала процесса роста зерна.  

Полученные в работе результаты го-

ворят о том, что при разработке техноло-

гии изготовления композитного УГТ це-

лесообразно использовать низкопрока-

ленный Gd2O3, а оптимальной температу-

рой его термообработки считать 580 ºС. 
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Заключение 

Исходя из результатов проведенных 

экспериментов были сформулированы 

следующие окончательные требования, 

предъявляемые к таблеткам УГТ: 

– теплопроводность должна быть на 

уровне или выше  теплопроводности таб-

леток UO2; 

– плотность должна лежать в диапа-

зоне 10,35–10,70 г/см
3
; 

– 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 хими-

ческую стабильность, гарантирующую 

невозможность их растворения в матрице 

и образование вне гранул твердого рас-

твора (U1-x,Gd1-x)O2, для чего необходимо 

создание антидиффузионного барьера во-

круг гадолинийсодержащих гранул; 

– содержание Gd2O3 в таблетках не 

должно быть меньше 10 мас.%. 
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METHODS FOR PREPARATION AND PRODUCTION OF INITIAL MATERIALS  

FOR GADOLINIUM OXIDE GRAINS PREPARATION FOR TVEL   

The objective of the research is to develop and substantiate under laboratory conditions a method for produc-

tion of an efficient composite uranium-gadolinium fuel, which application allows improving NPS technical and eco-

nomic parameters. 

The subject of the research is a high-efficient composite uranium-gadolinium fuel with enhanced thermal con-

ductivity in comparison with standard UGF intended to be use in NPP.  

The density of sintered composite UGF pellets was estimated according to the hydrostatic method as per 

GOST 95.88-81 to ± 0, 01 g/cm3 accuracy. The sinker method without water penetration to pores was applied.   The 

method is based on determination of the volume of a pellet by means of its “dry” mass determination and further wa-

ter weighing.  

The analysis of fuel pellet microstructure parameters was performed using PC 8 IBM with installed adapter mi-

cro VIDEO DC 20 for the input of images from camera Sharp CCD HS-135, which is mounted on optical microscope 

МЕТАМ ЛВ-31. 

Based on the outcome of the experiments the following final requirements to UGF pellets were specified:  

– thermal conductivity shall be the same or higher than that of UO2 pellets; 

– density within 10,35–10,70 g/cm3; 

– particle (grains) size  (U1-x,Gd1-x)O2 or Gd2O3 shall be 100–200 µm; 

– grains (U1-x,Gd1-x)O2 or Gd2O3 shall be dimensionally  and chemically stable, which ensures impossibility of 

their dissolving in the matrix and (U1-x,Gd1-x)O2 solid-solution formation outside the grains, for which it is necessary 

to create an anti-diffusion barrier around gadolinium pellets; 

–  Gd2O3 content in pellets shall be at least 10 % wt. 

Key words: nuclear fuel, composite uranium-gadolinium fuel, burnable absorber, uranium dioxide, gadolinium 

oxide, thermal conductivity, solid solution.  

*** 
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