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1 UVOD

Pii provozu jadernych elektraren vznika pouzité palivo a odpady. Otazky naklddani
s jadernym odpadem a hlavné s pouzitym jadernym palivem se neustale fesi a hleda se
varianta, ktera by zajistila co nejmensi nebezpeci, v podobé radiacni zatéze, pro okolni
prostiedi. V souc¢asné dobé se v Ceské republice veskeré pouzité jaderné palivo uklada
do meziskladu pouzitého paliva. Dosavadni vyvoj ukazuje na moznost, Ze se pouZité
palivo zmeziskladu pfesune do planovaného trvalého hlubinného tulozisté
radioaktivnich odpadd, kde bude ,navéky“ zakonzervovano bez moznosti dalSiho
vyuziti. Tento problém by mohla vyiesit tzv. separacni a transmutacni technologie.

Jednd se o tzv. transmutor-reaktorové =zafizeni na jadernou transmutaci jiz
,vyhotelého* jaderného paliva z konvenc¢nich reaktorti za souc¢asné vyroby elektrické
energie. Hlavni myslenkou této transmutacni technologie tedy je pfeménit podstatnou
cast produktli Stépeni s dlouhym polocasem rozpadu na produkty s polo¢asem rozpadu
radové desitek let, snizit podstatné jejich objemy a pfitom ziskavat energii.

Jednou z perspektivnich variant této transmutacni technologie jsou reaktory
vyuzivajici palivo ve formé roztavenych, napft. fluoridovych soli. Aby mohla byt urcita
stl pouzita jako palivova, resp. jako nosi¢ tepla primarniho nebo sekundarniho okruhu,
je nutna, kromé dalSich pozadavki, ovéfend znalost termofyzikalnich vlastnosti dané
roztavené soli.

V ptipadé nosict tepla pro vlozené (sekundarni) okruhy transmutacnich zafizeni
pujde o vlastnosti, jejichz hodnoty je nutno znat az do teplot 500 °C, 1épe do 600 °C
a tlaku do 1 MPa, pricemz s velkou pravdépodobnosti bude nutno u mnoha moznych
kandidétnich soli stanovit tyto vlastnosti experimentaln¢.

Jisté je ziejmé, ze likvidace pouzitého jaderného paliva a jadernych odpadli pomoci
reaktoru-transmutoru na bazi tekutych fluoridovych soli ssebou pfindsi znacné
technické problémy a tuskali, jez nékteré z nich jiz byly vyfeSeny, mnoho se jich fesi
a jeSte¢ mnoho se jich objevi a proto nelze z jistotou fici, Ze tento piistup zcela vytesi
kone¢nou fazi nakladani s pouzitym jadernym palivem. Ale v soucasné dobé se objevuji
tendence, které nasvédCuji vyfesSeni podstatnych problémt a pouziti této technologie pro
likvidaci pouzitého jaderného paliva za soucasné vyroby elektrické energie, podobné
jako tomu bylo pfi dynamickém vyvoji konvencnich jadernych reaktorti od pocatku
Ctyficatych let.



2 SOUCASNY STAV V PROBLEMATICE STANOVENI
TERMOFYZIKALNICH VLASTNOSTIi ROZTAVENYCH
FLUORIDOVYCH SOLI

2.1 EXPERIMENTALNI METODY

V literatute byly dosud publikovany jen urcité vlastnosti (napf. hustota nebo
kinematickd viskozita) nékterych fluoridovych soli (viz. L [1, 2]). O metodach méteni
a o méficich aparatech se vSak v dostupné literatuie nehovoii. Vysledkem literarni
reSerSe zaméfené na méfici aparaty a na metody meéfeni termofyzikdlnich vlastnosti
roztavenych fluoridovych soli jsou pouze japonské patenty, ¢lanky v zahrani¢nich
casopisech a ptispévky z konferenci. Piikladem je napft. japonsky patent na aparat pro
meéieni viskozity:

¢. patentu: JP60036934

Autor:  Morita Zenichirou

Cil : Ziskat viskozitu kapalin s vysokou piesnosti oddélovanim a pfemistovanim
vibra¢nich komponent, vyjma nevibra¢ni frekvence a obdrzeni signélu tvotfeného pouze
,,viskdznim odporem.*
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Obr.1.1. Schéma apardtu pro mereni viskozity kapaliny

3-vibrator, Sa-stinici desticka, 7a-budici civka, 7-excitacni cast, 10-zesilovac, 11-oscilator, 12-
svételny zdroj, 13-fotoelektricky meénic, 14-kontrolni cdst, 17-digitdlni voltmetr

Pti vybéru ¢i konstrukei aparati pro méfeni termofyzikalnich vlastnosti roztavenych
fluoridovych soli je nutno brat v tvahu, ze se jednd o siln¢ korozni prostiedi znacné
reagujici napt. s vodou (vlhkosti), ¢i vzdusnym kyslikem a tudiz by mél byt vzorek soli
hermeticky uzavien s atmosférou vhodného kryciho plynu a oddélen jak od okolniho
prostiedi, tak 1 od citlivych mist méficiho aparatu, pficemz méfeni a zaznamenavani
hodnot potiebnych k urceni dané termofyzikalni vlastnosti musi byt provadéno mimo
tento uzavieny prostor. Agresivita prostfedi fluoridovych soli s teplotou a s obsahem
vlhkosti jak v méfeném vzorku, tak nad hladinou taveniny roste a tudiz je nutno pied
zapocetim vlastniho méteni vzorek soli dikladné vysusit a méfeni provadét v kryci
atmosféte inertniho plynu (dusik nebo argon, popft. pary dané soli).



Prace zminéné v pfiloze 8§ se tykaji méfeni termofyzikalnich vlastnosti kapalin, ne
vSak pfimo roztavenych fluoridovych soli a tyto aparaty nejsou tedy konstrukéné
uzpusobeny k méfeni téchto latek. U nekterych patentl a prispevkll nejsou dostupné ani
abstrakty a nelze tedy rozhodnout o vhodnosti konstrukéniho feSeni aparatl pro méieni
vlastnosti roztavenych fluoridovych soli.

Ve Skoda-vyzkum s. r. o. je pouZivan piistroj pro méFeni méré tepelné kapacity
pevnych latek francouzské firmy SETERAM. Jde o stanoveni mérné tepelné kapacity
tzv. termogravimetrickou analyzou — srovndvaci metoda.

Pouziti tohoto prfistroje pro stanoveni meérné tepelné kapacity roztavenych
fluoridovych soli neni piiliS vhodné, jednak zhlediska velikosti méfeného vzorku
a jednak z divodu, Ze je potfeba k danému vzorku fluoridové soli vhodny referencni
vzorek, tzn. stil se znamou mérnou tepelnou kapacitou a ptibliznou teplotou taveni jako
meéfeny vzorek soli. Dalsim diivodem je také to, ze kelimky na vzorky jsou oteviené
a u roztavenych fluoridovych soli se jedna o silné korozni prostfedi, coz by mohlo
zpusobit poskozeni vlastniho méficiho pfistroje. Hermetické uzavieni vzorku soli
v méficim kelimku by vSak mohlo zptisobit velké zvysSeni tlaku uvniti kelimku a mozné
jeho poskozeni.

2.2 VYPOCTOVE METODY

Pti vypoctech vlastnosti latek se v mnoha piipadech nelze opirat o teoretické zaklady,
ponévadz k aplikaci molekulové teorie je obvykle tieba znalost experimentalnich tidajt
k vyuziti empirickych zakonitosti.

Ackoli je podle lit. [3] kapalny stav uprostfed mezi pevnou a plynnou fazi, mnoho
materiali ma v kapalném stavu vlastnosti podobajici se vice ¢i méné vlastnostem prave
obou dvou krajnich fazi. Je to zplisobeno slozitou strukturou kapalného skupenstvi. Jde
o soubor chaoticky se pohybujicich molekul, ¢imz se kapalina podoba plynnému
skupenstvi nebo maji molekuly tendenci vytvaret shluky s pravidelnou strukturou, ¢imz
se kapalina podoba skupenstvi tuhému. U plynti je molekularni vzdalenost tak velka, ze
molekularni pohyb je ndhodny a osvobozeny od t¢inku jinych molekul pro vétSinu Casu
jejich pohybu. Molekuly v kapaliné jsou tak blizko, ze jejich pohyb v prostoru je
limitovan a ovliviiovan nejbliz§imi molekulami. Tedy prenos hybnosti v kapalinach se
déje ne jako u plyntli pfi normalnim tlaku pohybem molekul, ale intenzivnim t¢inkem
intermolekularnich silovych poli.

Teorii zakladajici se na predstavé tzv. plynné kapaliny nelze pro urceni napft.
viskozity kapaliny prakticky vyuzit. Pfedpokladem teorie tzv. krystalické kapaliny je, ze
hybnost se odevzdava v dasledku presunu molekuly z ptivodniho mista do volného
mista v mfiZce.



Ptikladem takovych teoretickych ptistupt jsou napf-.:
e Statisticko-mechanicka teorie
Touto metodou se zabyvalo mnoho autorti (Kirkwood, Mayer, Montroll,

Born,...). Tito odvodili integra¢ni rovnici, ze které ziskali distribu¢ni funkci pro
molekulu v kapalin€. Tyto funkce zahrnuji pozici, rychlost molekuly, jejich kvantitu
s respektovanim casu a intermolekularni potencialy. Takové rovnice, odvozené ze
statisticko-mechanické teorie se jevi vzhledem ke své slozitosti pro nas ptipad prakticky
nepouzitelné a podle lit.[3] jsou napt. v ptipade viskozity vytvoreny hlavné pro
zkapalnéné plyny jako argon, krypton a xenon.

o Procedury zaloZené na principu korespondujicich stavii

Touto teorii se zabyvali napt. Helfand a Rice nebo Rogers a Brickwedde (viz. lit.
[3]), kteti uvazovali klasickou a kvantovou verzi korespondujicich stavili ve vztahu napf.
k viskozité. Velmi kratce — klasicka viskozita je :

77=77(T9/098909k) (11)

kde T je teplota, p je hustota, € je potencialova hloubka, ¢ je kolizni parametr a k je
Boltzmanova konstanta.

V kvantové verzi kromé vySe zminénych parametri je viskozita také funkeci
Planckovy konstanty (viz. lit. [3],[4]).

Podle lit. [4] jsou v souvislosti s teorii korespondujicich stavil transportni vlastnosti
jako napt. dynamicka viskozita a tepelna vodivost, funkci teploty a molarniho objemu —
tzv. jednoducha teorie korespondujicich stavi a plati pro tzv. jednoduché plyny. Funkce
zavedeni dalSich charakteristickych parametru.

Dalsi moznosti, jak vypoctoveé urcit vlastnosti smesi kapalin je vypocet z vlastnosti
jednotlivych slozek smési. Napt. Gambill, Dunstan a Thole (viz. lit. [3]) sepsali mnoho
formulaci, které pouzili k vypoctu viskozity misitelnych kapalin pii pevné teploté
a tlaku.

Napt. Katti a Chaudhri navrhli rovnici pro vypocet viskozity ve tvaru:

w
log nmszmlx = xl log 771[/1 + x2 lOg 772V2 + x1x2 (ﬁj (1 2)

kde V je molarni objem a W,, je vztahovéno k interaktivni energii pro aktivaci toku,
x je mnozstvi dané slozky ve smési. Tito autofi potvrdili platnost takové procedury pro
nekteré binarni systémy, obsahujici napi. benzen, karbon-tetrachlorid, metanol apod.

V lit. [3] se také uvadéji napf. rovnice pro vypocet kinematické viskozity ternarnich
smési, v nichZ vystupuje 7 nezndmych konstant, coz se stdva svou podstatou a slozitosti
pro nas ptipad nepouzitelné.

Existuje tedy mnoho metod pro vypoctové urceni vlastnosti latek, avsak jejich feSeni
mnoha jinych parametrti a vlastnosti dané latky. Proto nelze tyto metody s o¢ekavanim
uspokojivych vysledkt aplikovat na roztavené fluoridové soli bez experimentalnich
udaju.



3 CILE DISERTACNI PRACE

Teoretickd analyza problému — na zakladé literarnich poznatkti analyzovat zptisoby
stanoveni termofyzikalnich vlastnosti se zaméfenim na roztavené fluoridové soli.
7 diavodu naroCnosti realizace aparati je disertacni prace zameéfena na stanoveni
dvou termofyzikalnich vlastnosti v z&vislosti na teplot¢ a to:

o Hustoty

o Soucinitele tepelné vodivosti

Navrhnout aparaty pro méfeni termofyzikalnich vlastnosti roztavenych
fluoridovych soli — konstrukce takového zafizeni s sebou piindsi pozadavky na
bezpecnost jak ze strany obsluhy, tak ze strany vlastniho zatizeni. Proto je nutné
zajistit, aby méfeny vzorek fluoridové soli ziistal po celou dobu experimentu
hermeticky uzavien a oddélen tak od okolniho prostiedi. Pro tyto Gcely bude nutné
vytvorit odsavané pracovisté, které zajisti rychlé a ucinné odsati fluoridi
z laboratote, v ptipad¢ jejich uniku. Z diivodu agresivniho prostiedi méiené latky
nelze vyuzit jiz stavajici aparaty pro méfeni termofyzikalnich vlastnosti
neagresivnich latek a tudiz je tieba vénovat velkou pozornost i volbé vhodného
materidlu téchto méficich zafizeni, ktery by odolaval fluoridim a fluoridovym
solim i za zvySenych teplot.
Meéteni vybranych termofyzikalnich vlastnosti kyselého fluoridu draselného -
KHF, v zavislosti na teploté
Vyhodnoceni vysledki — z naméfenych dat sestrojit a vyhodnotit teplotni zavislosti
danych termofyzikalnich vlastnosti roztavenych fluoridovych soli a podpoiit tak
jeden s aspekt pro vybér vhodné fluoridové soli jako nosice tepla primarniho ¢i
sekundérniho okruhu transmutoru.
Porovnani vysledki numerickych vypocti s vysledky vyhodnoceni experimenti
a matematické vyjadieni zavislosti dané vlastnosti sledované roztavené soli na
teploté vhodné pro inzenyrské aplikace.
V disertacni praci budou formulovana doporuceni pro budouci prace z hlediska:
o mnoziny vlastnosti a latek — rozsifit méfeni o dalsi termofyzikalni a transportni
vlastnosti, stejn¢ jako mnozinu fluoridovych soli.
o presnosti stanoveni vlastnosti — rozhodnout, zda ptresnost daného meéfeni je pro
praktické ucely dostatecna, v opacném pripad€ najit zpsob zlepSeni presnosti
meéteni vlastnosti fluoridovych soli.



4 HUSTOTA ROZTAVENYCH FLUORIDOVYCH SOLIi

Ke stanoveni hustoty tavenin fluoridovych soli v rozsahu teplot od jejich teploty
taveni az po 500 °C, ptipadné vice, byly vybrany dvé metody.

4.1 METODA ZALOZENA NA MERENI OBJEMOVYCH ZMEN
KAPALINY

Pro vypocet hustoty plati:
_m_ m kg /m* 3.1)

v vV [1+y(T-T1,)

Tuto metodu lze svyhodou pouzit pro méfeni hustoty fluoridovych soli, za
predpokladu, Ze roztavena sul je latkou izotropickou, tzn., Ze ma ve vSech smérech
stejné vlastnosti — tudiZ se roztahuje teplem ve vSech smérech stejné, avsak Ize ji vyuzit
pro uzaviené soustavy, v nichZ je zamezena latkova vymeéna s okolim v celém rozsahu
teplot.

0

4.2 METODA ZALOZENA NA VYUZITI ARCHIMEDOVA ZAKONA

Metoda spociva v méfeni poklesu tihy referencniho téliska z vhodného materialu,
vlivem vztlakové sily v kapaling, jejiz hustota se hleda (viz. lit [8]). Podminkou je, a to
s dostatecnou presnosti, znalost hustoty materidlu referencniho téliska. Pak rovnice pro
vypocet hustoty fluoridové soli pfi dané ustalené teploté taveniny je L[6]:

m,, —Am

Am
pk zprt'_+pvzd. [kg/m3] (32)
m m

rt rt

Pokud se zanedbd korekce na vztlak (p,.4<<po)) ptejde rov.(3.2) na tvar:
A 3
pi = pn-m—m[kg/m] (3.3)

rt

Tuto metodu lze vyuzit pro oteviené soustavy, kde se pfi méfeni muze latkova
vyména s okolim zanedbat, tedy ji 1ze pouzit pro chemicky stabilni taveniny soli.

4.3 ZVOLENA METODA STANOVENI HUSTOTY FLUORIDOVYCH SOLI

Hustota roztavené fluoridové soli se stanovuje metodou métfeni objemovych zmén
taveniny s teplotou pfi definované vsadzce o hmotnosti ,,m“. K tomuto ucelu byla
vyvinuta uzaviena soustava (dale jen hustomér), jejiz fez je patrny z obr. 3.1. Hustomér
byl vyvinut ve spolupraci s firmou ENERGOVYZKUM spol. s r.o0. (L[27]).

Uzavfend soustava pro taveniny fluoridovych soli.

10
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4.3.1 Urceni hustoty fluoridové soli vypoc¢tem z geometrie hustoméru
a méirenych hodnot

Podstata pfistupu spociva v tom, nalézt skuteCny objem taveniny soli pii ustalené
teploté ze znamych rozmért vlastniho hustomeéru, plovaku a civky pro snimani hladiny,
které se béhem experimentu neméni a z odvozenych parametrii na zakladé mérenych
veli€in, které jsou v pribéhu experimentu proménné, avSak pti dané ustalené teploté se
neméni. Z takto urceného skute¢ného objemu taveniny soli ziskdme vypocétem zrov.
(3.1) hustotu taveniny soli pfi dané ustalené teploté a pro danou konstantni hmotnost
soli. Pokud nebude vypoctend hodnota hustoty soli pfi danych podminkach odpovidat
proménnym parametrim, je nutno pfislusné parametry (tzn. ponofeni plovaku, resp.
vysku hladiny taveniny) korigovat a itera¢ni metodou vypocet opakovat az do dosazeni
akceptovatelné shody.

4.3.2 Urceni hustoty fluoridové soli ze silové rovnovahy pri dané geometrii
hustoméru

Pfi vypoctu touto metodou se vychazi ze soustavy Ctyi rovnic pro Ctyfi neznamé (viz.
rov. 3.4 az 3.7). Rovnice jsou odvozeny jednak z geometrie hustoméru a jednak
z obecné¢ platnych vztaht pro Archimedlv zékon pfi dané teplote.

Pro skute¢ny objem soli v hustoméru plati vztah:

d,’ md’  nd’ d
V.=222p_ 1 1 il § 3 3.4
S 4 h ( D + 4 (p 2)][’” ] ( )9

kde p /m]je ponoteni plovaku v taveniné soli pti dané teplote€, 4 /m]je vyska hladiny
taveniny pii danych podminkach
Pro vysku hladiny taveniny s uvazovanim ponofeni plovaku plati vztah:

h=e—al—%b—x2—(C—%jj—d+p=K—x2+p[m] (3.5)

kde: K =e—a, —%b —c+ %j —d[m]. Jednotlivé veli¢iny jsou patrné z obr. 3.2.

Pro plovak musi platit, ze tihova sila plovaku musi byt v rovnovéaze se vztlakovou
silou, kterou ptsobi kapalina na téleso plovaku:
by, = F; =>mg=m,g
4m d
wdl ! d = p=—z'—t+1[m] (3.6)
{EJFT(P—?D =m, " ps 6
Pro vypocet hustoty je nutno jesté vyjadrit veli¢inu x, — poloha plovaku. S umyslem
vyhnout se neptfesnostem vlivem vypoctu stfednich hodnot teploty a polohy plovaku pro
dany ustaleny stav, bude veli¢ina x, v [m] vyjadiena ne jako funkce teploty, ale jako
funkce ptislusného napéti ve [V] podle kalibrac¢niho listu civky a provede se linearni
aproximace zavislosti veli¢iny x, na méfeném napéti U [V]. Tim se ziskd vztah pro
vypocet veli¢iny X;:
x, = 0,1521-0,9851U[m] (3.7)
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Pozn. veliciny s indexem ,,S* plati pro sil (KHF),), veliciny s indexem ,,p* plati pro
plovak

[

11 |-

a) ped experimentem b) béhem experimentu

Obr. 3.2 Geometrie hustomeéru

Dosadi-li se rovnice (3.5) a (3.6) do vztahu (3.4) dostane se po upravach vztah pro
vypocet hustoty KHF, ve tvaru:

4, 2
T m
py =t kg | (3.8)
K—x,+-+

4.4 STANOVENI KOEFICIENTU OBJEMOVE ROZTAZNOSTI
TAVENINY SOLI

Pti vypoctu koeficientu objemové roztaznosti taveniny KHF, 1ze vyjit ze zakladniho
vztahu:

V=Vl =1)]'|

Z této rovnice lze vyjadrit koeficient objemové roztaznosti y ve tvaru:

V-V K—l]
(T -1;)

Ze vztahu (3.9) je ziejmé, Ze pro vypocet koeficientu objemové roztaznosti yje nutné
znat piislusné objemy taveniny fluoridové soli pti danych teplotaich Ty Lze tedy
s vyhodou pouzit iteraéni metody, kde byly ptislusné objemy taveniny soli pii danych

y = (3.9)
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teplotach urceny z geometrie hustoméru a mérenych velicin.Vztah pro vypocet objemu
vzorku je ve tvaru:

- rd,’

‘] (3.10)

a byl odvozen z geometrie hustoméru (viz. obr. 3.2). Proménnymi v tomto vztahu
jsou x; a p, které byly urCeny itera¢ni metodou. Objem V) je také urcen ze vztahu (3.10)
pro hodnoty proménnych odpovidajici zvolené stredni teploté.

Vztah pro vypocet koeficientu objemové roztaznosti pak piejde do tvaru:

2
7.d,

(e—a,—B-x,—c+J—d+p)-

(e—al—B—xz—c+J—d+p)—

T [x] (3.11)

4.4.1 Stanoveni hustoty taveniny soli vypoctené pomoci koeficientu objemové
roztaznosti y

Pti vypoctu hustoty taveniny KHF, pomoci koeficientu objemové roztaznosti y se
vychézelo z rov. (3.1):

kg/
A (T T)][g '
Objem V, byl odpovidajici objem pro zvolenou stfedni teplotu ureny z iteracni

metody a y je primérnd hodnota koeficienti objemové roztaznosti vypoctenych pro
dané stedni teploty.

5 SOUCINITEL TEPELNE VODIVOSTI ROZTAVENYCH
FLUORIDOVYCH SOLI

5.1 MOZNOST MERENI SOUSVZINITELE TEPELNE VODIVOSTI NA
TENKE PLOCHE VRSTVE FLUORIDOVE SOLI

Vzorek kapaliny je umistény v tenké vodorovné vrstvé. Tento navrh se jevi byti
velmi vhodnym pro stanovovani soucinitele tepelné vodivosti taveniny fluoridovych
soli jak z hlediska jednoduchosti zafizeni, tak i z hlediska bezpecnosti pfi méteni na
vzorcich roztavené fluoridové soli. Pro pfesné méfeni by vsak bylo zapotrebi, aby tenka
vrstva se vzorkem soli byla nekonecné velkd, coz vSak neni prakticky mozné. V piipadé
pouziti takového zafizeni pro méteni soucinitele tepelné vodivosti roztavené fluoridové
soli je tieba zvolit vhodny kompromis mezi rozméry zatizeni a piesnosti mefeni dané
vlastnosti. Podle lit. [32], pii sdileni tepla vodorovnou mezerou vyplnénou kapalinou
vymizi konvektivni slozka prestupu tepla umisténim zdroje tepla na horni sténu mezery.

Lze tedy predpokladat, ze pti takovém usporadani bude prestup tepla zprostredkovan
pouze vedenim.

Pak bude vztah pro vypocet soucinitele tepelné vodivosti vzorku kapaliny ve tvaru:
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_ Os  IUs
A(tl _tz) A(tl _tz)
kde Q je méfeny tepelny vykon hlavniho elektrického ohtivaku, s je tloustka vrstvy
vzorku kapaliny, A je vyhfevna plocha, tl je teplota horniho povrchu vrstvy vzorku
kapaliny, t2 je teplota spodniho povrchu vrstvy vzorku kapaliny, I je elektricky proud a
U je napéti topidla.

[w/mK] (4.1)

5.2 MOZNOST MERENi SOUV(VZINITELE TEP];LNE VODIVOSTI NA
MEZIKRUHOVE VRSTVE FLUORIDOVE SOLI

Pro méfeni soucinitele tepelné vodivosti latek s horSim soucinitelem tepelné
vodivosti je dobré vyuzit co nejvétsi plochy pro piestup tepla A a relativné malé délky
pro vedeni tepla. Tomuto predpokladu dobie vyhovuje mezikruhovy prostor. ProtoZe se
prifez S méni s polomérem, je nutno uvazovat Fourierovu rovnici vedeni tepla pres
valcovou sténu v diferencialnim tvaru L[30]:

0= Z(ZWZ)T%[W] (4.2)

Soucinitel tepelné vodivosti A se predpokladd konstantni pro dany teplotni spad na
polomérech rl-r2. ReSenim a upravou pak dostaneme vztah pro vypocet tepelné

vodivosti:
Inr, /7

A= Qm[W/mK] (4.3)

5.3 ZVOLENA METODA STANOVENI SOUCINITELE TEPELNE
VODIVOSTI FLUORIDOVYCH SOLI

Soucinitel tepelné vodivosti roztavenych fluoridovych soli bude stanovovan metodou
meéfeni souCinitele tepelné vodivosti v mezikruhové vrstvé. Pro tento ucel, podobné jako
u stanoveni hustoty fluoridovych soli, byla vyvinuta uzaviena soustava s pracovnim
nazvem ,,LAMBDA“ ve spolupraci s firmou ENERGOVYZKUM spol. s r.0. Schéma
zarizeni ,LAMBDA® je uvedeno na obr. 4.1.

Pfi vypoctu soucinitele tepelné vodivosti na valcové vrstvé zkoumané latky se
vychdzi z Fourierova zakona (viz. rov. 4.2). Jelikoz konstrukéni uspotfadani zafizeni
, LAMBDA® (viz. obr. 4.2) neumoziiuje pifimé pouziti tohoto vzorce, je nutno vztah
upravit a zahrnout do n¢j i tloustky stén trubek ohranicujicich vrstvu zkoumaného
média.
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Obr. 4.1 Experimentdlni zarizeni ,LAMBDA® pro méreni soucinitele tepelné vodivosti
Sfluoridovych soli [Vykresova dokumentace, Energovyzkum, archiv 2000]

Vrstva Vngjst itk T
5 15 Vnit
zkoumang |Gtky termoéanek\ tgf‘ﬁ:g‘é\ének
AN AN
N ) o

Obr. 4.2 Usporaddni termoclanku na mérici casti zarizeni LAMBDA

Vztah pro vypocet soulinitele tepelné vodivosti s ohledem na takové konstrukéni
usporadani ma tvar:

0=y @4
[lnrl+lnr2+lnr3j
2r\ A vy A 1 A 1

kde Q je méteny piikon hlavniho topidla, / je délka méfeného Useku, A; je tepelné

vodivost materialu trubky, A, je tepelna vodivost zkoumané latky, AT naméfeny teplotni
spad.
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Po upravach se ziska vztah pro vypocet soucinitele tepelné vodivosti zkoumané latky
ve tvaru:
042

h

& v 1 mK] (4.5)
AT, —Tl)zyzz_Q(lnﬁﬂnrg]

o T

6 HLAVNI VYSLEDKY PRACE

Jedna z kandidatnich soli jako nosice tepla pro sekundarni okruh transmutoru je
kysely fluorid draselny — KHF,. JelikoZ vSak nejsou znamy termofyzikélni vlastnosti
této soli, byla prace zaméfena na stanoveni hustoty a soucinitele tepelné vodivosti praveé
kyselého fluoridu draselného — KHF,.

Hlavnimi vysledky prace tedy jsou:

A. Vyvinutd experimentalni zarizeni pro meéreni hustoty a soucinitele tepelné vodivosti

roztavenych fluoridovych soli (viz. kap.3 a 4)

B.Stanoveni hustoty a soucinitele tepelné vodivosti kyselého fluoridu draselného —

KHF; v zavislosti na teploté

6.1 HUSTOTA KHF,

V nasledujici tabulce je uvedeno porovnani vypoctenych hodnot hustoty KHF,
z naméfenych dat podle jednotlivych pfistupi pfi nameétfenych stiednich teplotach
taveniny. Na obr. 5.1 je pak tato zavislost vynesena graficky.

Tab. 5.1 Srovnani vypoétenych stirednich hodnot hustoty KHF, podle jednotlivych
pristupu

T.. |p KHF, [kg/m’] | p KHF, [ke/m’] | p KHF, [kg/m®] |  [Koeficient

[K] | (itera¢ni metoda) | (rovnoviha sil) (KOR-y) 0? jemove
roztaznosti y [K'']

570,8 1804,8 1799,7 - 7

589,6 1791,7 1786,4 1793,2 3,70E-4

611,4 1780,6 1775,6 1779,9 3,39E-4

630,4 1769,7 1764,5 1768,5 3,37E-4

657,5 1755.5 1750,6 17525 3,23E-4 | 3,44E-4

686,9 1738,4 1733,5 1735,4 3,31E-4

715,2 1714,2 1709,4 1719,3 3,68E-4

739,4 1707,1 1702,2 1705,8 3,41E-4
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Obr. 5.1 Srovnani pribéhii hustoty KHF'; stanovené podle jednotlivych metod.

Jednotlivé funkcni vztahy pro vypocet hustoty taveniny KHF, ziskané z naméfenych
a vypoctenych dat prolozenim regresni piimky jsou pro jednotlivé metody tyto:
a) Iteracni metoda:

p=2140,6—0,5889 T [kg/m’] (5.1)
b) Metoda rovnovahy sil:

p=2134,2—0,5868 T [kg/m’] (5.2)
¢) Vypocet hustoty pomoci koeficientu objemové roztaznosti:

p=21391-05871T [kg/m’] (5.3)

V technické praxi pro inZenyrské vypocty je doporuceno pouzit vztah (5.3) odvozeny
z vypoctu hustoty pomoci koeficientu objemové roztaznosti:

p=21391-05871T [kg/m’]

kde T je teplota [K]. Vztah plati pro teplotni rozsah 570 [K] az 740 [K].
Nejistota stanoveni hustoty vypoctena podle Metody dvoubodové aproximace L [19]
je v rozmezi £0,8% od stfedni hodnoty hustoty pii dané stiedni teploté.

V tab. 5.2. jsou uvedeny hodnoty hustoty vypoctené podle vztahu (5.3) v teplotnim
rozsahu 570 [K] az 740 [K]. Na obr. 5.2. je tato zavislost vynesena graficky.

Tab. 5.2 Hodnoty hustoty KHF, vypoctenych podle vztahu (5.3)
T [K] 570 | 600 | 620 | 640 | 660 | 680 | 700 | 720 | 740

PKHAF2
[kg/m3] 1804,5(1786,8|1775,1|1763,4(1751,61739.9|1728,1|1716,4|1704.6

vztah (5.3)
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Obr. 5.2 Pritbéh hustoty taveniny KHF, v zavislosti na teploté podle vztahu (5.3)

6.2 SOUCINITEL TEPELNE VODIVOSTI KHF,

Ptfed experimentalnim méfenim byly provedeny vypoctové simulované experimenty
metodou MKP (L [33]). Zjistilo se, Ze tepelny tok prochazejici pies valcovou méfici
cast zarizeni LAMBDA ma radialni charakter v prostfednim fezu meéfici ¢asti a v jeho
blizkém okoli a se zvétSujici se vzdalenosti od tohoto fezu roste podil axialni slozky
tepelného toku. Dale bylo méfenim zjisténo, ze pribeh teploty na povrchu topidla ma
parabolicky charakter, tedy, Ze topidlo netopi rovnomérné. Pro korektni vypocet
soucinitele tepelné vodivosti KHF, bylo tedy nutné najit velikost tepelného toku, resp.
vykonu topidla v blizkém okoli stfedniho fezu a urcit podil axialni a radidlni slozky.
Byla nalezena zavislost vykonu topidla podobna zavislosti teplot na povrchu topidla
(viz. obr.5.3) pro kazdy stiedni vykon topidla. Integraci v pfislusSnych mezich (5 mm
v okoli stfedniho fezu) byla uréena velikost vykonu topidla, ktera slouzila jako vstupni
data pro urceni podilu radialni a axialni slozky tepelného toku (viz. obr. 5.4).
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funkéni zavislot teploty na vnitfni trubce funkéni zavislost vykonu topidla v zavislosti
v zavislosti na délce na délce

Obr. 5.3 Funkcni zadvislosti teploty vnitini trubky a vykonu topidla v zdvislosti na délce pro
stredni vykon topidla 78,1 W

Na obr. 5.4 je oznacen TFX radidlni tepelny tok a TFY axialni tepelny tok. Na obr.
5.5 je pak vyznacen detailni pohled na jednotlivé uUseky. Z obr. 5.4 lze pozorovat
konstantni hodnotu radialniho tepelného toku TFX podél usekt a, ¢ a dale je zfejmé, ze
axialni tepelny tok TFY dosahuje maximalné nékolika procent celkového toku.

Autor na zdkladé provedenych analyz L [33] doporucuje tedy pii pouziti analytickych
vztahl pro vypocet souCinitele tepelné vodivosti z méfenych hodnot (viz. vztah (4.5))
zadavat do vypoctu lokdlni tepelny vykon na délce Smm v okoli stiedniho fezu ,,C* ,
snizeny o 5% v celém rozsahu teplot.

Usek a Usek b Usek ¢

11lE0.Z
10z5.0
[z0.0
805.0
630.0 TFX
575.0
4g0.0
345.0

£20.0

1lE.0 TFY

(xlO**—3F)

a -4 - 1.2 1.6 1.9
.2 .6 1 1.4 1.8

Obr. 5.4 Tepelny tok pres vymezené useky pri Ty =526,2 K
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REZ C - DETAIL

Usek b

Usek a Usek ¢

Obr. 5.5 Useky, podle nichz jsou zobrazeny priibéhy tepelnych toki

M¢éfteni souclinitele tepelné vodivosti probéhlo ve tifech blocich experimentalnich
meéfeni. V nasledujici tabulce jsou uvedeny vypoctené hodnoty soucinitele tepelné
vodivosti KHF, z naméfenych dat. Na obr. 5.6 jsou pak tyto hodnoty vyneseny graficky
a témito hodnotami je prolozen polynom II. stupné.

Tab. 5.3 Vypoctené hodnoty soucinitele tepelné vodivosti KHF, pri danych
stiednich teplotach

Ty [K] | 562,2 | 533,1 | 536,6 | 546,6 | 555,1 | 559,3 | 565,6

}\'KHFZ
0,618 | 0,713 | 0,647 | 0,630 | 0,696 | 0,764 | 0,662
[W/mK]

Ty [K] | 580,4 | 603,2 | 621,0 | 625,5 | 642,1 | 667,6 | 679,2

}\'KHFZ
0,791 | 0,868 | 0,835 | 0,929 | 0,826 | 0,889 | 0,814
[W/mK]

T [K] | 688,3 | 697,2 | 701,7 | 7058 | 719,3 | 729,8

;\fKHFZ
0,900 | 0,932 | 0,920 | 0,909 | 0,848 | 1,026
[W/mK]
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Soucinitel tepelné vodivosti
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Obr. 5.6 Hodnoty tepelné vodivosti KHF, pro lokdlni tepelny vykon ze vsech tri blokii
experimenti

Pti vypoctech v inzenyrskych aplikacich pro vypocet soulinitele tepelné vodivosti
KHF, v rozsahu teplot 525 [K] az 730 [K] je doporuceno pouzit pravé polynom II.
stupné, ktery nejlépe popisuje ziskana data.

Nejistota stanoveni soucCinitele tepelné vodivosti KHF, byla vypoctena Metodou
dvoubodové aproximace a to v rozmezi 8,5 % od stfedni hodnoty soucinitele tepelné
vodivosti pii dané stfedni teploté.

Vztah pro vypocet soucinitele tepelné vodivosti ma tedy tvar:

Aknp=— 6,42.10° T° +0,00948 T - 2,577 [W/mK] (5.4)

Vtab. 5.4 jsou uvedeny hodnoty souclinitele tepelné vodivosti taveniny KHF,
vypoctené pro dané stiedni teploty v rozmezi 525 [K] az 730 [K] podle rov. (5.4) a na
obr. 5.7 je vynesena zavislost soucinitele tepelné vodivosti KHF; na teplot¢.

Tab. 5.4 Hodnoty soucdinitele tepelné vodivosti KHF, v rozmezi teplot 525 az 730 [K]

Ty [K] 525 550 575 600 625

}\‘KHFZ
0,661 0,729 | 0,788 | 0,839 | 0,881
[W/mK]

T [K]| 650 | 675 | 700 | 725 | 730

;\'KHFZ
0,914 | 0,939 | 0,956 | 0,963 | 0,964
[W/mK]
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Obr. 5.7 Soucinitel tepelné vodivosti taveniny KHF, v zavislosti na teploté vypoctend podle
vztahu 5.4

7 ZAVER

Cilem disertacni prace bylo vypracovat metodiku méfeni a vyvinout zafizeni pro
meéteni vybranych termofyzikalnich vlastnosti, konkrétné hustoty a soucinitele tepelné
vodivosti roztavenych fluoridovych soli a stanovit tyto vlastnosti pro taveninu kyselého
fluoridu draselného — KHF; jako jedné z kandidatnich soli pro transmutacni technologie
aktinoidl z pouzitého jaderného paliva v zavislosti na teploté v rozsahu teplot od teploty
taveni do neyméné 450 °C a dale ur¢it funkéni zavislosti téchto vlastnosti aplikovatelné
v technické praxi.

V prvni ¢&asti prace je provedena teoretickd analyza problému urcovani
termofyzikalnich vlastnosti roztavenych fluoridovych soli na zaklad¢é literarnich
poznatkli a stanoveny divody navrhovani a konstrukce specialnich experimentalnich
zafizeni pro méfeni hustoty a soucinitele tepelné vodivosti roztavenych fluoridovych
soli s ohledem na pouzity material. Dale se prace zabyva rozborem moznych metod
meéteni uvedenych termofyzikalnich vlastnosti a volbou vhodné metody méteni hustoty
a souclinitele tepelné vodivosti KHF,.

Hlavni ¢asti prace je popis méfeni hustoty a soulinitele tepelné vodivosti kyselého
fluoridu draselného — KHF, v z&vislosti na teploté¢ pomoci vyvinutych experimentalnich
zafizeni, zpracovani a vyhodnoceni naméfenych dat riznymi pfistupy a vypocet hustoty
a soulinitele tepelné vodivosti KHF, z naméfenych dat. V praci je také proveden
i rozbor nejistoty stanoveni ptislusné vlastnosti KHF,. Na uvedené navazuje teoreticka
analyza tlaku par KHF, na zaklad¢ literarnich zdroji a rozbor moznosti méteni tlaku par
KHF, na experimentalnich zatizenich pro méteni hustoty a soucinitele tepelné vodivosti
fluoridovych soli.

Zavérem jsou uvedeny funkéni zavislosti pro vypocet hustoty a soucinitele tepelné
vodivosti KHF, v zavislosti na teploté, ¢imZ je podpofen jeden z aspektl pro vybér
vhodné fluoridové soli jako nosice tepla pro primarni ¢i sekundarni okruh transmutoru
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a dale jsou formulovana doporuceni pro budouci prace z hlediska mnoziny vlastnosti
latek a z hlediska presnosti stanoveni vlastnosti tak, aby bylo mozno ziskat kompletni
obraz o dané fluoridové soli, kterd by byla vybrana jako vhodny nosi¢ tepla pro
primdarni ¢i sekundarni okruh transmutoru.

kyselého fluoridu draselného — KHF, v zavislosti na teploté, které jsou pouzitelné
v tepelné-technickych a hydraulickych vypoctech v riznych inzenyrskych aplikacich.

8 SUMMARY

The aim of this dissertational thesis was to work out measuring methodology and
develop devices for determination of selected thermo-physical properties, namely
density and thermal conductivity coefficient of molten fluoride salts. The thesis aimed
to determine these properties for acid potassium fluoride — KHF, in dependence on
temperature; acid potassium fluoride can be considered as a candidate salt for actinides
transmutation technology of the spent nuclear fuel. The next aim of the thesis was to
determine relations for the calculation of KHF, density and thermal conductivity
coefficient that could be applied in practice.

The first part of the work presents theoretical analysis of the determination of molten
fluoride salts thermo-physical properties on the basis of literary sources and at the same
time it gives reasons for design and construction of special experimental devices for
measuring of molten fluoride salts density and thermal conductivity coefficient with
regards to the used constructional material. Moreover, the work analyses possible
measuring methods of thermo-physical properties and tries to select suitable method for
measuring of KHF, density and thermal conductivity coefficient.

The main part of the thesis aims to determine KHF, density and thermal conductivity
coefficient in dependence on temperature with the use of developed experimental
devices. It describes processing and evaluation of measured data by various approaches
and the computation of KHF, density and thermal conductivity coefficient on the basis
of measured data. The thesis also includes analysis of measuring error for KHF,
properties. In relation to that, there is presented theoretical analysis of KHF, vapor
pressure on the basis of literary sources and the analysis of possible measuring of KHF,
vapor pressure with experimental devices constructed for measuring of molten fluoride
salts density and thermal conductivity coefficient.

In the final part of the thesis, there are presented relations for computing KHF,
density and thermal conductivity coefficient in dependence on temperature. In this way,
support is given to one of the aspects for the selection of appropriate fluoride salts as a
heat carrier for the transmutor primary or secondary circuits. In addition to that, there
are given some recommendations for future works from the point of view of a set of
properties and the accuracy of properties determination. Due to this, it should be
possible to obtain complete information about fluoride salt that could be selected as an
appropriate heat carrier for the transmutor primary or secondary circuits.
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