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DIPLOMOVE PRACE V JADERNYCH OBORECH OCENENE
V ROCE 2013

Na Mikulasském setkani CYG na VUT v Brn€ byly dne xx. prosince 2013 vyhlaSeny nejlepsi prace
Vv jadernych oborech za rok 2013. Ocenény byly nasledujici prace:

Kategorie A - Bakalaiské prace
1. misto

Vit Kopecek
Validace termohydraulického systémového kodu na jednoduchém piikladu

II. misto

Martin Bene$
Problematika lidského faktoru v jaderné energetice

Kategorie B - Diplomové prace
1. misto

Tomas Zahradka
Pouziti a ekonomicka analyza paliva s vylepSenou tepelnou vodivosti pridanim oxidu
beryllia v jaderné elektrarné¢ VVER 1000/320

II. misto

Radek Bulin
Problematika pocitacovych simulaci dynamiky regulacnich organti u jadernych reaktora

I11. misto

Monika Soukupova
Teplotechnicky navrh experimentalni smycky s nadkritickym oxidem uhli¢itym

V. misto

Bc. Jan Stefan
Fraktograficky piistup k hodnoceni zkousek lomové houZevnatosti materialti
TNR v stavu po ozéfeni neutrony

11
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PROBLEMATIKA LIDSKEHO FAKTORU V JADERNE ENERGETICE

Martin Benes
CVUT v Praze
Katedra jadernych reaktoru, Fakulta jaderna a fyzikalné inzenyrska

Abstrakt

Tento prispévek vychazi z bakalarské prace a tyka se lidského faktoru v jaderné energetice. Nejprve
jsou shrnuty zékladni pojmy problematiky (lidsky faktor, lidska spolehlivost, lidska chyba), dale je uveden
prehled prediktivnich metod analyzy lidské spolehlivosti a nakonec je popsan piistup vybranych subjektt a
dozornych organti k problematice lidského faktoru v jaderné energetice.

1. Uvod

Kazda cinnost vykondvand c¢lovékem predstavuje riziko. Dnesni doba plnad technologii zahrnuje
systémy, které piimo zavisi na lidskych tkonech; z nejobecnéjsiho hlediska je kazdy stroj, navrh zatizeni
nebo sestaveni systému zavisly na lidském jednani. VSe kolem se zdokonaluje, nicméné kazdd nova
technologie, ktera je implementovana do lidské spolecnosti, s sebou pfinasi urcité riziko, které je tteba zvazit
a jehoz mira mulze rozhodnout o (ne)zafazeni uvazované technologie. Hovofi se o takzvaném
akceptovatelném riziku, jehoz uroven lze velice téZce uréit. Casto Ize slySet o rizicich pouZivani n&jaké
technologie, ale v dikladné&jsim rozboru je nutné uvazit i riziko nepouziti dané novinky. Tento problém pak
ptestupuje z technického rozhodovani az do filosofickych, politickych a etickych dilemat.

ZvySovani technologického rizika lze prokazat mimo jiné pomoci pramyslovych katastrof, jejichz
vétSina se ve 20. stoleti odehrala po roce 1975 v dobé nejvétsiho primyslového rozmachu. Z toho diivodu
vznikla nutnost kontroly technologického pokroku, aby toto vynaloZené usili pomohlo jak odhalit pfi¢iny
problémi systematickym Setfenim, tak i urychlit implementace podobnych technickych zlepSeni. Narust
tempa technologickych zmén s sebou pfinesl pozadavek na co nejrychlej§i zarazeni do komerc¢niho
pouzivani, tato doba se z desitek let zkratila na pét a méné let u slozitych zatizeni. Nedostatek Casu na
proces schvalovani a testovani se nejvice projevil u vladnich a spole¢enskych agentur, které udélu;ji licence
k provozu a kontroluji bezpe¢nost. Z ekonomickych tlakii nezbyva ¢as na dikladné testovani a vySkoleni
dostatecného mnozstvi odbornikii, coz se musi n¢kde projevit. Stdle slozit&j$i systémy vytvareji nova
nebezpeci, kterd mohou odhalit pouze ne€kolik expertl. V minulosti tak zdkonité doslo ke spousté chyb a
havarii, které nikdo neptedpokladal, a aZ na zaklad¢ analyzy téchto selhdni mohlo dojit k potiebnému
zlepSeni. Problém vSak nastal v odvétvich, ktera se jevila jako extrémné nebezpecna, viz naptiklad jaderné
inzenyrstvi. V tomto oboru neni mozné ¢ekat na incident, ze které¢ho se pak lze poucit. Je nutné budovat
systém tak, aby v§em moznym nasledkiim dokazal piedejit a co nejefektivnéji je eliminovat. Nicméné tento
pfistup samoziejmeé nemlze fungovat na vybornou, a proto je do systému nutno vlozit lidsky ¢lanek, ktery
na jednu stranu dokaZze flexibilng feSit vzniklé problémy, ale na stranu druhou pfedstavuje ¢lanek nejméné
spolehlivy, ktery danou situaci muize jeSté zhorsit.

Lidska ¢innost se samoziejmeé projevuje i v tak ndro€ném odvétvi, jakym je jaderna energetika. Proto
jsou do provozu jaderné elektrarny pfijiméani pouze zaméstnanci, kteti projdou naro€nymi psychotesty. I tak
havérie na Three Mile Islandu, v Cernobylu a ve Fuku$imé. To je piesné nazorna ukazka toho, proé¢ je
dilezité se zabyvat vlivem lidského faktoru a jak moc snizuje bezpecnost jadernych elektraren. Za timto
ucelem byla vytvofena spousta metod hodnoceni lidské spolehlivosti, vyznamné z nich jsou v bakalaiské
praci dikladnéji popsany.
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2. Lidsky faktor

Definice lidského faktoru vznikla v poloviné 20. stoleti, kdy se v USA hledal zplisob dosahovani
maximalniho vykonu pracovniki na zaklad€é zkoumani jejich psychologickych vlastnosti. Pro urcité profesni
obory (jaderny a chemicky primysl, letecka doprava, zdravotnictvi) poté slo uskutecnovat vybér pracovnikti
dle pozadovanych vlastnosti. V CR se pro lidsky faktor ustalila definice jako:

,Soubor vlastnosti a schopnosti clovéeka, posuzovanych predevsim z hledisek psychologickych a
fyziologickych, které vzdy nejakym zpusobem v dané situaci ovliviiuji vykonnost, efektivnost a spolehlivost
pracovniho systému. * Cit. [2, str. 531]

Lidsky faktor nelze brat pouze v negativnim smyslu, jako tomu cCasto byva. Jeho pozitivni pfinos se
objevi naptiklad v situaci, ktera neni fesitelnd pomoci pocitace nebo stroje. Ta mize byt vyfesena ¢lovékem
z divodu schopnosti lidského mozku jit pfes pfedem vymezené hranice programd, jimiz je fizen stroj.
Oproti stroji mize ¢lovek kreativn€ myslet a flexibiln€ reagovat na vyvoj situace. Otazkou pak zlistava, jak

spolehlivy ¢lanek v systému ¢lovek je.

2. 1 Lidska spolehlivost

Kvalitu technického zafizeni lze vyhodnotit spolehlivostnimi ukazateli a metodickymi postupy. V
systétmech MMS (Man Machine System — rozhrani ¢lovek-stroj) je ptitomen spolu s technickym zatizenim i
Cloveék a pro uréeni celkové spolehlivostni systému je nutné jeho ptisobeni hodnotit a kvantifikovat. [3]
Obecné je spolehlivost definovana pomoci pravdépodobnosti jako vlastnost daného objektu spocivajici ve
schopnosti plnit pozadované funkce za stanovenych podminek v daném c¢asovém intervalu. [4] Analyza
spolehlivosti vznikla za i¢elem monitorovani chyb a redukovani jejich vyskytu. Na lidskou ¢innost plisobi
fada ovlivilujicich faktorti (zobrazené na Obr. 1), které mohou vést k neschopnosti vykonéavat pozadovanou
¢innost. Tyto faktory jsou zohlednény metodami zabyvajicimi se analyzou lidské spolehlivosti, kterd je
soucasti pravdépodobnostni analyzy bezpecnosti PSA (Probabilistic Safety Assessment).

Informace a
Fyziologické komunikace —
predpoklady ¥ Psychologické

predpoklady

Kvalifikace:

*znalosti,

# zkusenosti,
#schopnosti,
» dovednosti,
» kompetence,

e*moralni a etické
vlastnosti.

Bezpeénost
prace

Lidska
spolehlivost

Organizace
prace

Okolni podminky

Socialniprostredi

Kvalita vedeni

Obr. 1 - Faktory ovliviiujici lidskou spolehlivost [3]

Bezpecnost technickych systémi je zdsadnim zplisobem ovlivnéna jednanim lidi, kteti dany systém
obsluhuji a spravuji. Tento systém je tieba lidem pfizpisobit v maximalni mozné mite, aby operator mél ty
nejlepsi moznosti k u€inéni pozadovaného kroku. Hlubsi zdjem o tento problém ergonomie (véda zabyvajici
se metodikou organizace prace a pracovnich prostiedkli za ucelem optimalizace systému clovek-stroj) zacal
béhem druhé svétové vélky, kdy v jednu chvili bylo ztraceno vice spojeneckych letadel z divodu chyb
pilotli nez sestteleni nepfitelem. Po valce nabral rozvoj tohoto oboru rychlé tempo. Roku 1961 vznikla
Mezinarodni ergonomickd asociace, kterd zacala vydavat rizné publikace a ucebnice, ve kterych se
zaméiovala na uzplsobeni MMS c¢loveku. Zakladem pii posuzovani ergonomie je systémovy pohled na
¢innost ¢loveka, jehoz schopnosti pro dané tkoly jsou omezené jeho pfirozenymi vlastnostmi jako napiiklad
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schopnost vnimani, udrzeni pozornosti, vlastni usudek pii feSeni problémi, z fyzickych vlastnosti pak
vytrvalost, rychlost, sila a odolnost vic¢i ptisobeni vnéjsich ¢initeld. Je potieba najit spravny pomér mezi
lidskou kapacitou a ndroky systému. Proto je nutné uzptisobit systém jiz pfi vytvareni tak, aby bral do uvahy
mentalni i psychologické charakteristiky ¢lovéka, pfiCemz pravé ty psychologické jsou z hlediska

vvvvvv

-----

vybrat pouze ty pracovniky, ktefi jsou schopni se do pozadované $kaly pozadavku a vlastnosti vejit. Z tohoto
diivodu miize operatora jaderné elektrarny vykondvat pouze vybrana hrstka jedinct, ktefi své schopnosti
prokazi v simulujicich psychologickych testech. Na samotném pracovisti je nutné navrhnout rozhrani
Clovek-stroj tak, aby informace o procesu byla dobfe Citelna na informa¢nim panelu, nedochazelo k zamén¢
informaci a aby pfisluSné ovladaci akce mohly byt plynule €inény. Pracovni prostfedi musi byt navrhnuto
tak, aby neptiznivé podminky nemohly fyzicky ani psychicky ovliviiovat vykondvani prace. Samoziejmosti
je optimalizovat zatéz pracovnika. [4]

2.2 Lidské chyby

Soucasny navrh systému tkvi v co nejvét§sim mozném omezeni pracovni zatéze ve snaze vyhnout se
chybam. Ackoli jsou automatizované systémy aplikovany ¢im dal Castéji, lidsky clanek nelze jednoduse
vynechat a nakonec bude posledni rozhodnuti stejné zaviset na rozhodnuti ¢lovéka. Toto rozhodnuti ale
muze byt Casto zatizeno chybou s riznou vahou. Tyto chyby je tfeba néjakym zplsobem klasifikovat.

Britsky profesor psychologie James T. Reason pocatkem devadesatych let definoval lidskou chybu
jako obecné pouzitelny vyraz, ktery zahrnuje vSechny udalosti, kde planovany sled mentalnich nebo
fyzickych cCinnosti nedosahuje zamysleného vysledku, kdyZ tato selhani nemohou byt pfipsana na vrub
intervenci né¢jakého ndhodného piisobeni. [5] Z toho plyne, Ze chyba je zalozena na nedosazeni vysledka
nebo cile. Systém neud¢lal to, co se od n¢j ocekavalo. Reason lidské chyby klasifikoval do téchto Ctyf
kategorii:

- prehlédnuti,

- opomenuti,

- omyl,

- védomé poruseni.

Dénsky profesor Jens Rasmussen vytvofiil roku 1983 model SRK (Skill, Rules, Knowledge), ktery
rozd¢€luje chyby podle toho, na jaké urovni lidské ¢innosti k nim dochézi:
- chyby zaloZené na dovednostech,
- chyby aplikace pravidel,

- chyby na znalostni Grovni.

3. Analyza lidské spolehlivosti

Ve srovnani s technikou se ¢lovek vyznacuje znacné vétsi variabilitou a komplexitou. Jako parametr
pro kvantitativni urceni spolehlivosti lidského chovani 1ze pouzit odhad pravdépodobnosti lidské chyby HEP
(Human Error Probability). Jeji velikost se urcuje stejné jako u technického zatfizeni jako pomér poctu
chybnych tkont n ku celkovému poétu provedenych ukonu N, t.

n
HEP = —.
N

Analyza lidské spolehlivosti (Human Reliability Analysis = HRA) popisuje systematické hodnoceni
faktort ovliviiujicich vykonnost persondlu podilejiciho se na chodu systému (operatori, udrzbait, techniki
atd.). Cilem analyzy lidské spolehlivosti je identifikace potencialnich lidskych chyb a jejich pfipadné ptic¢iny
a nasledky. Této metody je obvykle pouzito spolu s jinymi metodami, naptiklad stromy udalosti a stromy
poruch — vysledky v této form¢ jsou kvalitativni, ale lze je kvantifikovat. Princip spociva v dotazech na
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fyzikalni charakter procesu, charakteristiku prostfedi, na dovednosti, znalosti a schopnosti zaméstnancti.
Pomoci této metody lze identifikaci a omezenim chyb zvysit spolehlivost a pohotovost systému. [6], [7]
3.1 Metody analyzy lidské spolehlivosti

V soucasnosti 1ze metody HRA pouzitelné pro zjistovéani lidské spolehlivosti rozdélit do dvou
generaci. VySetfovani spociva na rozdilnych zékladech, jak je ziejmé z nésledujiciho textu.

3.1.1 Metody prvni generace

Zéakladem téchto metod je hypotéza, ze chyba v MMS je urCena interpretaci a prubéhem alarmu,
druhem a charakterem lidského jednani. Pro tyto metody je typicky model procesniho rozhrani se tfemi
zékladnimi prvky (viz Obr. 2). Tento sekvencni kognitivni (=poznavaci) model ukazuje, Ze lidské jednani je
zalozeno na vynuceném potadi jednotlivych procest. Charakteristickou je reakce na néjaky pozorovany
signal, vjem nebo udalost. Jak je z diagramu patrné, je mozné vynechat rozhodovaci fazi, nicméné tento
zjednoduseny model sice pfedstavuje reakci na podnét, ale neni vyuzita moznost a schopnost lidského
kognitivniho védomi. Problémem je pak i vyhodnoceni pfic¢iny lidského selhani, jelikoz je kone¢né jednani
rozd€leno pouze na uspech a netispéch, coz v nékterych provozech neni prekazkou, protoze nékdy na urcity
podnét nebo neocekavany vypadek existuje pouze jedina spravna reakce cloveka ke zpétnému uvedeni
systtmu MMS do bezpecného stavu. Uplatnéni téchto metod HRA prvni generace lze nalézt zejména
Vv jadernych elektrarnach, chemickych provozech a vojenskych oblastech. [3]

v

Uloha=» Vjem [>Rozhodnutit» Akce > Chovani

Obr. 2 - Model zpracovani informace metodami prvni generace [3]

Mezi nejznaméjsi metody prvni generace popsané v bakalaiské praci patii metody THERP, TESEO a
ASEP.

3.1.2 Metody druhé generace

Na rozdil od ptedeslych technik metody HRA druhé generace zohlednuji kognitivni chovani ¢lovéka.
Jejich vyvoj zacal v devadesatych letech dvacatého stoleti a dosud nebyl ukoncen. Termin ,,lidsk& chyba“
byl v téchto metodach nahrazen terminem HFE — Human Failure Event — udalost lidského selhani, pro ty
udalosti, které vedou k selhdni n¢jaké funkce procesu a na kterych se podilel ¢lovék. Lidskou spolehlivost
hodnoti pomoci lidskych vlastnosti, schopnosti a vytyceni cilli, které vyznamné ovliviiuji lidské chovani pti
poruse v systému MMS. Schéma filosofie metod druhé generace je uvedeno na Obr. 3. Metody se od prvni
generace odliSuji pfedev§im analyzou ¢innosti obsluhy v podminkach zvySujicich pravdépodobnost lidského
selhani (EFC — Error-Forcing Context — souvislosti nutici k chybg&) se zamétenim na EOC (Errors of
Commission - chyby vzniklé z divodu Spatného provedeni pozadované ¢innosti nebo provedeni jiné ¢innosti
nez pozadované, pficemzZ se v Gvahu bere 1 to, Ze byla navic provedena €innost jind s dal§imi negativnimi
efekty na vznik mimotadné situace, a ne pouze konstatovani, ze nebyla provedena pozadovana ¢innost bez
dalsi analyzy, jako tomu je u EOM (Errors of Omission) v metodach prvni generace.). K uspesné analyze
pomoci metod druhé generace je zapotiebi vyuzivat mnohem vétSi databaze a tabulky s daleko vétSim
rozsahem, nez tomu bylo u prvni generace. Z toho divodu zatim nejsou tolik ocenény, pfedevs§im kvuli
daleko vétsi slozitosti a rozdilné filosofii oproti predchozim metodam, ale také ze strachu z vysledku, které
nejsou dostateCné ovéteny. Postupny vyvoj metod ale tyto nedostatky odstraiiuje, databaze se zkvalitiuji a
predevS§im u novych technologickych zafizeni se ocekdva postupny piechod na pouzivani pievazné
nejnovéjsich metod. [3], [8], [9]
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Obr. 3 — Model zpracovani informace metodami druhé generace [3]

Nejvyznamnéj$imi metodami druhé generace popsanymi v bakalatské praci jsou metody ATHEANA
a CREAM.

4, Pristup dozornych organt Kk problematice lidského faktoru v jaderné
energetice

Z divodu velkého vlivu lidského faktoru na bezpecnost jaderného zatizeni se této problematice
logicky vénuji jak provozovatelé jadernych elektraren, tak i pfislusné dozorné organy a mezindrodni
organizace. Jednou véci je teorie metod HRA a néslednd kvantifikace v ramci PSA, na druhé strané je
realnost ptislusnych hodnot a provazanost mezi riznymi metodami.

Jednotlivé organizace se pti kvantifikaci zamétuji na snadno kvantifikovatelné PSF (Performance
Shaping Factors), ve kterych lze zkoumat kofenové pfi¢iny a disledky, jez mély vliv na konkrétniho
pracovnika. Déle se zkoumaji tzv. prekurzory, kdy se zkoumaji provozni udalosti (nepohotovost po néjakou

.....

o 24

havarie.

Kvalitativné se 1ze zaméfit na organizacni faktory (v USA se i kvantifikuji v rdmci moznosti) a na
samotnou kulturu bezpecnosti, kde nedochéazi k zadné kvantifikaci ale pouze ke stanovisku dobra x lepsi x
horsi apod.

4.1 MAAE

Mezinarodni agentura pro atomovou energii (angl. IAEA — International Atomic Energy Agency)
poskytuje ¢lenskym statim OSN nezavislé posouzeni rlznych vlivii na jadernou bezpecnost a radiacni
ochranu. ZaloZena byla roku 1957 a v soucasnosti (r. 2013) mé 159 ¢lenskych zemi. Smyslem zaloZeni
organizace je "...urychlit a rozsirit vyuziti atomové energie pro mir, zdravi a prosperitu celého svéta. Pokud
to bude v jejich silach, bude zajistovat, aby pomoc poskytovana ji samotnou, na jeji zadost nebo pod jejim
dohledem ¢i kontrolou nebyla vyuZivina tak, aby slouzila jakymkoli vojenskym ciliim.” (Cl. 1I Stanov
MAAE)

Vyznamnost vénovani se problematice lidského faktoru dokazuje i jeho zafazeni do Umluvy o
jaderné bezpecnosti z roku 1996 [10]:
., Kazda smluvni strana prijme vhodna opatieni s cilem zohledneéni lidskych schopnosti a jejich limitujicich
Cinitelii po dobu zivotnosti jaderného zarizeni.* (Kapitola 2: Povinnosti, bod c¢) VSeobecnd ustanoveni
tykajici se bezpe¢nosti, Clanek 12: Lidsky Faktor)

Organizace vydava fadu publikaci a odbornych zprav pod oznacenim
IAEA-TECDOC-¢islo_dokumentu, které se zabyvaji problematikou lidského faktoru.

4.2 NEA
Agentura pro atomovou energii (NEA — Nuclear Energy Agency) spadajici pod OECD (Organisation
for Economic Co-operation and Development — Organizace pod hospodaiskou spolupraci a vyvoj) se sidlem
v Patizi spojuje 30 ¢lenskych zemi s cilem pomahat ¢lenskym statiim v rozvoji mirového vyuzivani jaderné
energie, které by bylo pfijatelné jak z ekonomického hlediska, tak i ve vztahu k Zivotnimu prosttedi. V NEA
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se lidskému faktoru vénuje jedna z pracovnich skupin spadajici pod CSNI (Committee on the Safety of
Nuclear Installations — Vybor pro bezpe¢nost jadernych zafizeni) s oznacenim WGHOF (Working Group on
Human and Organisational Factors — Pracovni skupina pro lidsky a organiza¢ni faktor). Tato pracovni
skupina se snazi zlepSit chapani lidského a organiza¢niho faktoru v jaderném odvétvi s cilem zvysit
bezpec¢nost jadernych zatizeni v ¢lenskych zemich OECD/NEA. [11]

WGHOF provedla spolu s WGRISK (Working Group on Risk Assessment) velkou srovnavaci studii
metod HRA, kdy se na jedné modelové udalosti jednotlivé metody porovnavaly a zkoumaly jejich vlastnosti.
Vysledkem je pak vycet nékolika uznavanych metod, které agentura doporucuje pouzivat. Podobnou studii
se zabyval 1 Haldensky reaktorovy projekt, ktery rovnéz srovnaval vypocty jednotlivych metod na modelové
udalosti a navrhl vylepSeni pro stavajici i budouci jaderné elektrarny.

4.3 EURATOM
Lidskému faktoru se vramci Evropského spoleCenstvi pro atomovou energii vénuje projekt
MMOTION (Man-Machine Organisation Through Innovative Orientations for Nuclear Energy) analyzujici
soucasné i budouci potfeby vyzkumu lidského faktoru na stavajicich evropskych jadernych elektrarnach.
Dale identifikuje nedostatky v nasledujicich tfech kategoriich:
- rozhrani ¢lovek-stroj a automatizace,
- organizacni a kulturni faktory,
- kvalitativni a kvantitativni hodnoceni organizace MMS.

4.4 NRC
Nuclear Regulatory Commission je nezavislou agenturou zalozenou roku 1974 americkym
Kongresem za ucelem dozoru pii vyuzivani jaderné energie ve Spojenych statech americkych. Pro
komplexni udrzeni jaderné bezpecnosti se NRC vénuje problematice lidského faktoru pomoci programu
popsaného v dokumentu NUREG-1650 [12], ktery se zaméfuje na sedm nasledujicich oblasti:
- otazky ergonomie,
- havarijni a provozni ptedpisy,
- obsazenost smén,
- zpusobilost k ukoltim,
- databaze lidskych faktort,
- podpora pro vySetfovani udalosti a prezkoumani pficin,
- vycvik.

4.5 SUJB

Ukolem statniho tifadu pro jadernou bezpeénost je dozor pii vyuzivani jaderné energie a ionizujiciho
zéateni a dozor v oblasti radia¢ni, jaderné, chemickeé a biologické ochrany. Pod Gisekem jaderné bezpecnosti
vznikla skupina, kterd se zabyva pravé hodnocenim bezpe€nosti v ramci PSA, jehoZ soucasti je HRA. Na
zéaklad€ analyz vznikaji kazdoro¢né hodnotici zpravy pro JE Dukovany a JE Temelin. Pfi vzniku zprav se
vyuziva zpétné vazby z provoznich zkuSenosti, kdy se zkoumaji vSechny vyznamné nestandartni udélosti,
které pii provozu probéhly. Provozovatel (CEZ, a.s.) po neobvyklé udalosti zajistuje vyplnéni standartnich
formulaiti véetné rozhovorl s doty¢nymi pracovniky. Jednotlivé zpravy o udélostech jsou predloZeny c¢leny
Poruchové komise a SUJB ovéfuje, zda analyza byla spravné sepsana a jestli byly zahrnuty viechny aspekty
véetné lidského faktoru. Ze vSech hodnoceni pak vznikne souhrnné celorocni hodnoceni, ve kterém jsou
jednotlivé konkrétni nedostatky konzultovany s provozovatelem spolu s ptipadnymi napravnymi opatienimi.
Zpravy jsou vefejné piistupné na webovych strankach SUJB pod nazvem Hodnoceni provozné-
bezpecnostnich ukazatell za kazdy rok. Soucdsti zpravy je i1 ohodnoceni vlivu lidskych selhani
prostiednictvim indexu HFI vyjadfujici procentudlni podil selhani lidského ¢initele (HF) na celkovém poctu
hlasenych udalosti. Trend v oblasti lidského selhani dlouhodobé koresponduje s vyvojem poctu udalosti. Pti
hodnoceni je potfeba zohlednit jak aspekty a selhdni jednotlivych pracovniki, tak pfistup manazert a
vrcholového vedeni provozovatele, ktefi mohou nastavit systém a pracovni prostiedi takovym zplisobem, ze
vznikne vysokd pravdépodobnost lidské chyby nezavisle na konkrétnim pracovnikovi. Organiza¢nimu
faktoru se hloubégji bude vénovat i momentalné pfipravovany novy atomovy zakon a vyhlaska, kterd by se
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méla zabyvat systémy fizeni a méla by adaptovat dokument [13], ktery popisuje systémy managementu, jak
maji byt nastaveny odpovédnosti a pravomoci. Toho Ize docilit procesnim fizenim elektrarny, aby bylo
jasné, kdo kdy co fidi a byla vytvofena nedélitelnd odpovédnost vrcholového vedeni za bezpecnost.
Zduraziuje se tloha kultury bezpecnosti a leadershipu poskytujici spojku mezi ,,robotickymi“ manazery a
implementaci ptikazli z vedeni mezi pracovniky. [14]

5. Zavér

Prispévek shrnuje témata tykajici se problematiky lidského faktoru, a to jak v nejaderné, tak hlavné
V jaderné oblasti. V uvodu préace jsou definovany zakladni pojmy jako lidsky faktor, lidska spolehlivost a
lidska chyba vcetné jejiho tfidéni dle Reasona (ptfehlédnuti, opomenuti, omyl, védomé poruseni) ¢i
Rasmussena (chyby zalozené na dovednostech, pravidlech, znalostech). Dalsi oddil je zaméfen na hlavni
téma prace, a to analyzu lidské spolehlivosti. Prediktivni metody HRA se tfidi do dvou generaci, u kazdé
Z nich jsou vybrani nejvyznamnéjsi reprezentanti. K prvni generaci patii THERP, TESEO, ASEP, ke druhé
ATHEANA a CREAM. V posledni ¢asti prace je popsan piistup vybranych subjektl k problematice
lidského faktoru, a to jak nadnarodnich organizaci (MAAE, NEA, EURATOM), tak amerického regulacniho
ttadu (NRC) a &eského dozorného organu (SUJB).

Pokradovani bakalaiské prace probiha ve spolupraci s UJV Rez, a.s. analyzou a kvantifikaci
spolehlivosti lidského cinitele HRA metodou NARA, coZz je nov€ vydanad britskd metoda. V rdmci
vyzkumného tkolu a diplomové prace bude tato metoda detailn¢ popsana, aplikovana na konkrétni priklad a
porovnana s vysledky ostatnich metod HRA v ramci PSA analyzy.
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PROBLEMATIKA POCITACOVYCH SIMULACI DYNAMIKY
REGULACNICH ORGANU JADERNYCH REAKTORU

Radek Bulin

Zapadoceska univerzita v Plzni

Abstrakt

Tento ptispévek se zabyva matematickym modelovanim a dynamickou analyzou regulacnich organii
Siroce vyuzivanych tlakovodnich jadernych reaktori typu VVER 440 a VVER 1000. Tyto regula¢ni organy
mayji riiznou konstrukci, ale zdkladnim principem je pohonem fizené zasouvani regulacnich ty¢i slozenych z
materiali pohlcujicich neutrony, které se pohybuji ve vodé uvnitt vodicich trubek. Cilem matematického
modelu je simulovat pad regula¢niho organu do aktivni zony reaktoru, ktery ma zastavit St€pnou fetézovou
reakci. Pfedstaven je zjednoduseny model regula¢niho organu reaktoru typu VVER 440/V213, ktery slouzi k
zékladnim dynamickym analyzdm. Dale jsou ukdzany vysledky simulaci padu komplexnéjsiho modelu
regula¢niho orgdnu vytvoreného v programu MSC.ADAMS. Pro vytvofeni matematického modelu
absorp¢niho proutku reaktoru VVER 1000 je pouzita moderni absolute nodal coordinate formulation
metoda.

1. Uvod

Jaderna energetika je velmi dulezitou soucésti energetického hospodarstvi mnoha zemi. Pfi jaderné
reakci dochazi ke Stépeni jader a uvolnéni velkého mnozstvi energie, proto jsou v soucasnosti kladeny
vysoké naroky na bezpecnost jadernych zafizeni. Pti riznych mimotadnych udalostech je nutné rychle a
spolehlivé zastavit feté¢zovou jadernou reakci a odstavit reaktor. Toho je obecné u riznych typt reaktord
docileno tim, ze dojde k zasunuti regulacnich ty¢i, které obsahuji latky pohlcujici neutrony, do aktivni zony
reaktoru. Matematické modelovani dynamiky pohybu téchto regulacnich organi (RO) pak zavisi na
zvoleném provoznim rezimu, coz miize byt provoz za normalnich podminek nebo za nouzovych podminek.
V obou ptipadech je vhodné do matematického modelu zahrnout vliv kontaktti a vliv chladiva (vody), ktera
obklopuje regula¢ni orgdn. Mezi nouzové podminky patii naptiklad provoz pii zemétfeseni, do
matematického modelu je tedy vhodné zahrnout vliv seismického buzeni.

i
Héiblok ’I= Pouzdro pohonu

reaktoru

Blok ochrannyc

Absorpéni ¢ast trub

regula¢niho organu

ll| Aktivni zona
Tlakova nadoba

Tlakova nadoba : i ‘ | Hydraulicky tlumi¢ e
T i

4

Obrazek 1.1 - Schéma reaktoru VVER 440 (vlevo) a VVER 1000 (vpravo)

V tomto pfispévku jsou popsany mozné zpusoby vytvareni matematickych modeld regulacnich organi
jadernych reaktort typu VVER 440 a VVER 1000 (obrazek 1), které¢ simuluji pad organu v ptipade
mimotadné udalosti. Nejdiive je popsan zpisob sestaveni pohybovych rovnic vdzanych mechanickych
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systétmu a zpisob modelovani interakce téles pii kontaktu. Dale je pfedstaven zjednoduSeny model
regula¢niho orgdnu reaktoru VVER 440, na ktery dale navazuje komplexnéjsi model vytvoreny v programu
MSC.ADAMS. Nakonec jsou popsany moznosti vyuziti metody absolute nodal coorginate formulation
(ANCF) pii modelovani padu regula¢niho proutku reaktoru VVER 1000.

2. Vazané mechanické systémy

Obecny vazany mechanicky systém (multibody systém) je tvofen tuhymi a poddajnymi télesy, které
jsou vzajemné propojené kinematickymi vazbami a na které plisobi rizné silové ucinky. Obecné ma
metodologie feSeni dynamiky vazanych mechanickych systému tyto dvé faze:

e ziskani dat potfebnych pro sestaveni pohybovych rovnic,

e realizace vypoctovych postupti za tcelem analyzy, simulace a optimalizace pohybu systému.
Pristupti k vytvaieni matematického modelu je vice (popsano naptiklad v [6]), v této praci je ukazéna
metoda Lagrangeovych rovnic smiSeného typu. Pohybové rovnice v Lagrangeové formulaci jsou dany

vztahem
d ( oE, OE, of’
| =k ] ==k = _+—)\,, 2.1
dt(as) (as) @ 0s 1)
kde s je vektor fyzikalnich soufadnic, E, =E,(s,$) je kineticka energie, Q je vektor zobecnénych sil, f je
vektor vazbovych podminek a A predstavuje vektor Lagrangeovych multiplikéatora.
Maticova forma vazebnich podminek ma tvar

f(s,t)=0. (2.2)
Rovnice (2.1) a (2.2) Ize za ptedpokladu, Zze kinetickd energie lze zapsat Ey :%ST Ms, kde M je

matice hmotnosti systému, pfepsat na tvar
{M F}{ § r c(s.$)1, (2.3)
FT 0J-a] [b(ss$)
kde F je Jakobiho matice vazeb. Vyraz (2.3) pfedstavuje soustavu algebraicko-diferencialnich rovnic, které

Y oW v

jsou obtizné€ fesitelné, proto je vhodné ho pomoci jednoduchych matematickych uprav prepsat do tvaru
1
§= M_l{c+ F(FTM‘lFT (b—FTM_lc)] (2.4)

Jedna se o soustavu diferencidlnich rovnic druhého tadu, které jsou jiZ feSitelné standardnimi numerickymi
metodami.

3. Modelovani kontaktnich sil

Pii padu RO do aktivni zony dochazi ke kontaktu RO s vodici trubkou a vznikaji v téchto mistech
silové Ucinky. Zpisobli modelovani téchto sil je vice [5], v tomto pfispévku je nastinén jeden z moznych
ptistupi.

Kontakt téles je charakterizovan nahlymi zménami v soufadnicich popisujicich systém. Pfi kontaktu
také dochazi k iniciaci Sifeni vibraci v systému, lokalnim elastickym ¢i plastickym deformacim v kontaktni
plose ¢i k disipaci energie. Kontakt dvou téles probihéd ve dvou fazich:

e Faze komprese ¢i stlaceni, pfi které se télesa deformuji ve sméru normaly k plose kontaktu a
relativni rychlost kontaktnich ploch se snizuje az k nule. Konec této faze je charakterizovan
maximalnim prinikem (penetraci).

e Faze restituce zacina hned po predchozi fazi a mize koncit aZ iplnym oddélenim téles. Zavadi
se koeficient restituce, ktery je pro elasticky kontakt roven jedné a pro plné plasticky kontakt je
nulovy.
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Nejobecnéjsi a nejbéznéjsi ptipad kontaktu je excentricka srazka, pfi niz vznikaji normalové i te¢né
sily.

Pti feSeni problému modelovani kontaktnich sil je nejdiive nutné zjistit, zda ke kontaktu dochézi a
kde se nalézéd misto dotyku, dale se urci velikost normélové a tieci sily.

3.1 Vypocet normalové sily

Clanek [4] popisuje nejjednodussi model pro normalovou kontaktni silu, tzv. Kelvin-Voightiiv visko-
elasticky model, jako paralelné uloZenou pruzinu s tlumi¢em v misté dotyku. Normalova kontaktni sila Fn je
vV tomto modelu vypocitana dle vztahu

F, :{Ké for v, >0 (faze komprese) (3.1)

c,Kd for v, <O (faze restituce ),

kde K ptedstavuje tuhost pruziny, ¢ je relativni prinik téles, Ce je restituéni koeficient a vn je relativni
normalova rychlost téles v kontaktu.
Znamé;jsi a vice pouzivanéjsi model je Hertziv, u kterého je kontaktni sila zavisla na praniku ¢ dle vztahu

Fy =Ko", (3.2)
kde exponent n zohlednuje vliv geometrie lokalni kontaktni oblasti (pro kruhové ¢i eliptické plochy byva
volen n = 1,5, pro jiné muZe byt stanoven experimentaln¢). Konstanta K (tuhost) je zavisla na materialovych
vlastnostech a na tvaru kontaktnich ploch. Podle [5] plati pro K pti kontaktu koule i a rovné plochy j vztah

4
K =W‘/ﬁ‘ , (3.3)

kde Ri je polomér koule a pro i a gj plati piedpis
1-v? -
o, = ok=i,]. (3.4)
E,
Parametry v a Ex jsou Poissonova konstanta a Youngtiv modul pruznosti. Hertziiv model neuvazuje disipaci
energie béhem obou fazi kontaktu, jedna se tedy o pln¢ elasticky model.
Pro vérohodné;jsi popis silového plisobeni v kontaktu se proto vyuziva disipa¢ni model

F, = Ko" + D9, (3.5)

kde Spfedstavuje relativni rychlost priniku a D je tlumici koeficient. Nejvétsi nevyhodou tohoto modelu je
nespojitost normalové sily v okamziku dotyku téles.
VylepSeny disipacni model predstavili Hunt a Crossley [4]. V jejich modelu je tlumici koeficient navic
zavisly na relativnim priniku téles a normalovou silu lze zapsat vztahem

— n 3(1 — Ce) N

Fy =Ko [1+ 55 5,}, (3.6)

kde 6® predstavuje pocatecni relativni rychlost priiniku. Z popsanych modelti ma tento nejbliZze k fyzikalni
podstaté kontaktniho déje a prabéh sily v obou fazich se lisi.

3.2 Vypocet tieci sily

Tteci sila pfi kontaktu vznikéd v disledku relativniho sklouznuti téles po sobé€. Pro tuto silu plati
experimentalné zjist€né poznatky znamé jako zakon suchého treni:
e tieci sila pusobi v opa¢ném sméru vuci relativnimu pohybu téles v kontaktu,
o velikost tfeci sily je umérna normalové sile,
e treci sila je nezdvisla na velikosti kontaktni plochy.

Tato sila dale komplikuje kontaktni problém, nebot’ mize zptsobit ulpivani téles (sticking), kdy se
télesa chovaji jako slepena.
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Nejzakladnéjs$i model tfeni mezi suchymi povrchy se nazyva Coulumbiiv, ve kterém je teci sila Fr
piimo imérna velikosti normalové sily Fn podle koeficientu tfeni cr, tedy
Fr=ciFy. (3.7)

4. ZjednodusSeny model regula¢niho organu reaktoru typu VVER 440

Zjednoduseny model uvazuje regulacni kazetu jako symetrickou k vertikalni ose, proto je problém
se pohybuje uvniti vodou naplnéné vodici trubky (obrazek 4.1). Viille mezi t€mito télesy je velmi mala,
muze tedy dojit ke vzdjemnému kontaktu. Navic ma na padajici t€leso vliv vodni prostiedi a setrvacné sily
zpusobené rotaci mechanickych ¢asti pohonu RO. Smyslem tvorby tohoto modelu je zavedeni moznych
silovych ucinki a provéteni citlivosti vysledku simulaci na zménu vybranych parametri modelu. Poznatky

vvvvvv

(¢] y
Ye Ye
D X C
b

xT

)
A B

a

Obrazek 4.1 - Schéma zjednoduseného modelu

Rovinné t€leso pohybujici se v kanale ma tii stupné volnosti, posuvy X a y a rotaci ¢. Podminky

dynamické rovnovahy vedou na tfi diferencialni rovnice ve tvaru

MX+F —F—-Fp+FR=F,+Fg+Fc+Fp,

my +sign( Y)F; = Fy, — Fyg = Fyc + Fyo, (4.1)

|z¢= MNA_MNB+MNC _MND_MTA+MTB+MTC _MTD’
kde mx,my, 1,¢jsou setrvaéné sily vztazené ke tfem stupiiim volnosti. Setrvacnost rotujicich Casti
pohonného mechanismu je redukovana na silu Freg pisobici ve vertikdlnim sméru. Sila F reprezentuje
gravitaéni silu spole¢né se vztlakovou silou vody. Voda proudi proti sméru padu a plsobi na tclese
odpudivou silou Fop. Sila sign(y)F; vyjadifuje odpor vody, ktery ptisobi v horizontalnim sméru proti pohybu
télesa. Soucasti pohonu je odstiediva brzda otacek, ktera ma za kol ustélit rychlost padu na pozadovanou
hodnotu v rozmezi 0,2 az 0,3 m-s™. Jeji brzdny uéinek je redukovan na téleso v podobé sily Fr plisobici proti
sméru padu. Sily Fni a Fri jsou normalové a tfeci kontaktni sily po¢itané pomoci Hunt-Crossleyova modelu
(3.6), Mni a Mri jsou odpovidaji momenty v potencialnim bodu kontaktu i (i = A, B, C, D). Téleso pada 2,5
metrll uvnitf aktivni zony reaktoru, na jehoZ dn¢ je hydraulicky tlumic, ktery zpomaluje naraz na dno.

Tento model byl pro dané parametry reaktoru VVER 440 implementovan do programu MATLAB a
feSen pomoci standardnich fes$icl pro nenulové pocate¢ni podminky [x, %, y, ¥, ¢, ] =[O0, 0, 0, 0.05, 0.0005, 0].
Tuhost kontaktu odpovidé ptipadu srazky tuhé ocelové koule s ocelovou plochou. Nejdiive byly kontaktni
parametry nastaveny na n = 1.5 a ce = 0.9. Maximalni rychlost na odstfedivé brzd¢ byla nastavena na 0,2
m-s 1. Na obrazku 4.2 jsou ukazany ¢asové priib&hy vertikalniho posuvu X a rychlosti vx. Na obrazku 4.3 jsou
ukazany pribéhy kontaktnich sil v bodech B a C. Tyto sily trvaji kratky ¢as, dosahuji vSak vysokych hodnot,
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které se snizuji postupem casu vlivem disipace energie. Obrazek 4.4 popisuje horizontalni posuv y a rychlost
vy padajiciho télesa pro rizné koeficienty restituce Ce. S niz§im Ce klesa pocet kontakti mezi télesy.
0.2
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Obrazek 4.2 - Souradnice x a rychlost vx padajiciho télesa béhem simulace
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Obrazek 4.3 - Hustrace velikosti normalovych kontaktnich sil v kontaktnich bodech B a C
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Obrazek 4.4 - Souradnice y a rychlost vy padajiciho télesa béhem simulace pro riznd ce

5. Model regulac¢niho organu VVER 440/V213 v programu MSC.ADAMS

Komplexni multibody model regulacniho orgénu reaktoru typu VVER 440/V213 byl zpracovan
v programu MSC.ADAMS. Do komplexniho modelu byly zahrnuty vlivy popsané v kapitole 4, navic byl
pfidan vliv poddajnosti ozubenych ptevodl a kulickové spojky, které jsou soucasti pohonného tustroji [3].

Pocate¢ni polohy téZist’ jednotlivych uvaZzovanych téles, jejich hmotnosti a momenty setrvacnosti, pocatecni
polohy kinematickych vazeb byly €erpany z vykresové dokumentace poskytnuté firmou Skoda JS a.s.

Cely regula¢ni organ vcetné pohonu je v multibody modelu tvofen celkem 10 tuhymi télesy a 10
kinematickymi vazbami. V kinematickych vazbach je dohromady 14 stupiili volnosti. Na obrazku 5.1 je
zobrazeno kinematické schéma modelu. Obdélniky zde znaci tuhd télesa a kruhy kinematické vazby (R —
rotacni, P — posuvnd, H — Hookeliv kloub). Ochranna trubka, hydraulicky tlumi¢ a dalsi vnitroreaktorova
zafizeni byly uvazovany jako soucdst nehybného rdmu. Model byl buzen v misté statoru kinematicky
pomoci casovych pribéhtl vychylek, které odpovidaji relativnim vychylkdm vybraného natrubku reaktoru
pro elektrarnu Mochovce. Kontaktni sily jsou v modelu pocitany pomoci preddefinovaného disipacniho
modelu programu MSC.ADAMS.
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Obrdazek 5.1 - Kinematické schéma multibody modelu

Sestrojeny model dovoluje provést simulaci padu regulacéni kazety v pfipadé nutnosti havarijniho
odstaveni reaktoru. Na pocatku je kazeta ve své horni poloze, tedy jeji dolni konec se nachazi 2,5 m nad
dnem nosného valce. Hlavnim cilem simulaci je zjistit dobu padu pfi seizmickém buzeni a za klidu pro dvé
krajni nastaveni odstfedivé brzdy na ustalenou rychlost padu kazety 0,2 a 0,3 m-s’. Na obrazku 5.2 je
ukazan casovy prubéh rychlosti vy padu kazety pti seizmické udalosti pfi nastaveni odstfedivé brzdy na
ustalenou rychlost 0,3 m-s™. Je patrné vyrazné rozkmitani systému vlivem seismického buzeni. Tabulka 5.1
obsahuje vysledné doby padu pro rizna nastaveni modelu.

Ustalena rychlost [m's?]  Doba padu [s]

za klidu pFi seizmickém buzeni
0,2 12,876 13,176
0,3 8,784 8,908

Tabulka 5.1 - Vysledné doby padu pro riiznd nastaveni modelu

Rychlost vy teziste HRK

0.2 T T T T

v [ms]

05 1 I I 1
0

Obrizek 5.2 - Casovy pritbéh rychlosti vy pddu kazety pii seizmické uddlosti pii nastaveni odstiedivé
brzdy na ustdalenou rychlost 0,3 m-s™*
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6. Modelovani absorpéniho proutku reaktoru typu VVER 1000

Absorp¢ni proutek je modelovan jako tycka délky 4,2 m kruhového prufezu s polomérem 4,1 mm.
Béhem padu tyc¢ky dochazi k interakci s vodici trubkou a mize dojit k deformacim tycky. Pro feseni tohoto
problému byla vybrana moderni metoda absolute nodal coordinate formulation (ANCF), ktera umoziuje
modelovat velké pohyby poddajnych téles.

Metoda ANCEF je neinkrementélni formulace zaloZzend na metod¢ konec¢nych prvki, kde souradnice
uzlt jsou definovany v globalnim soufadnicovém systému [1]. Dtlezitou vlastnosti této metody je vyuziti
tecen (derivaci referencnich vektort) k popisu natoceni elementu (obrazek 6.1). Elementy v ANCF metod¢
jsou izoparametrické. Metoda vede na jednoduché vyjadieni setrvacnych sil a siln€ nelinearni vyjadreni sil
elastickych. Vice o této metod¢ naptiklad v [1] [2].

y
7(0)

Hp) (/)
) L)

X

Obrazek 6.1 - Rovinny nosnikovy ANCF element

Po implementovani ANCF metody do programu MATLAB byla provedena simulace padu
samotného absorpcniho proutku uvnitt vodou naplnéné vodici trubky pro nenulové pocatecni podminky.
Opét byl zahrnut vliv pietlaku vody uvnitf trubky a mozné kontakty tyc¢ky s vodici trubkou. Problém byl
feSen jako rovinny. Tento zjednoduSeny model umoziiuje zkoumat vliv riznych parametrti modelu.

Proutek byl rozdélen na 10 elementd. Na obrazku 6.2 je znazornény deformace proutku v riiznych
casovych okamzicich.

t=0s t=0005s t=00075s t=001s t=0015s t=0020s

t=005s t=0055s t=006s t=0065s £=007s t=0075s

Obrazek 6.2 - Deformace proutku pro rizné casové okamZiky
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1. Zavér

Clanek se zabyva riiznymi moznostmi pii modelovani padu regulaénich organti reaktort typu VVER
440 a VVER 1000. Postupy prezentované v této praci Ize pak vyuzit k vypoctovému prokazani splnéni
predepsané maximalni doby padu regula¢niho organu do aktivni zény, aby doslo k v€asnému zastaveni
jaderné reakce. Dale pfedstavuje riizné moznosti modelovani kontaktnich sil a jejich vyuziti pfi modelovani
RO. Konecnéd zminka o moderni ANCF metod¢ pak dava prostor k dalsimu rozvoji modelu popisujiciho
danou problematiku.
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VALIDACE TERMOHYDRAULICKEHO SYSTEMOVEHO KODU
NA JEDNODUCHEM PRIKLADU

Vit Kopecek, Pavel Zacha
CVUT v Praze
Fakulta strojni

Abstrakt

Dulezité pro zajisténi bezpecnosti jaderného reaktoru je provadéni termohydraulickych analyz
chladiciho systému. Tyto analyzy se z davodu slozitosti uskute¢iiuji pomoci termohydraulickych
numerickych vypoctovych kéda jako jsou RELAP, TRACE, ATHLET a jiné. Tyto kody obsahuji komplexni
nastroje na oveéteni bezpecnosti, jak po termohydraulické strance tak po strance instrumentace. Pro ovéteni
spravné funkce koda se provadi jejich validace.

1. Termohydraulické systémové kody

Vyuziti termohydraulickych systémovych kodii nalézame pii analyze fady provoznich, havarijnich a
prechodovych procesii. Rozbory obsahuji riiznorodé¢ druhy poruch a havérii spojenych s chladivem. V
soucasné dobé se nejvice vyuziva systémovych kodi jako je ATHLET, CATHARE, APROS, TRACE,
RELAPS5 a mnoha dalSich. Nize jsou shrnuty zdkladni informace o poslednich dvou jmenovanych, nebot
jsou vyuzivany k realizaci prace.

1.1 RELAPS

RELAPS je termohydraulicky systémovy kod vyuZzivany k jednorozmérné analyze systému chladiva.
K analyze se pouzivd metoda ,,nejlepsiho odhadu®. Tento kod byl vyvinut INL (Idaho National Laboratory)
pro USNRC (United States Nuclear Regulatory Commission) na analyzu chladiciho systému pfi havariich a
pfi normélnim provozu. Fyzikdlnim zékladem pro tento kod je nehomogenni a nerovnovazny model
dvoufdzového systému. Vypocet je provadén v programovacim jazyku FORTRAN77.

Tento kod obsahuje knihovnu mnoha modelti umoziujicich simulaci rozsahlych termohydraulickych
systému (pump, ventilti, kinetiku v reaktoru, elektrickych ohtivacl nebo 1 simulaci fidicich logicky prvku).
V soucasnosti probihd intenzivni vyvoj nastupce této verze kodu, a to RELAP7.

1.2 TRACE V5

TRACE (TRAC/RELAP Advanced Computational Engine) je systémovy kod zaméteny na analyzu
komponent LWR reaktorti. Vhodny je pfedev§im pro analyzu piechodovych jevli az do okamziku
podstatného zniceni paliva. K analyze vyuzivd matematickou metodu konecnych objemi pro dvoufazové
stladitelné proudéni na jedno az tfirozmérné proudici geometrii. Pro vySetfeni trojrozmérné neutronové
kinetiky v reaktoru se miZze do kddu TRACE implementovat kéd PARCS, nebo se TRACE kod mize
propojit skrze rozSifujici komunikaéni zatizeni (ECI) s ostatnimi kody. DalSi rovnice mohou byt feSeny pro
ptipady nekondenzujiciho plynu, rozpusSténého boru, pro kontrolni systémy a vykon reaktoru.

2. Validace systému

Validace je proces, kdy se dokazuje spolehlivost vypoctu systémového kédu. Spolehlivost dostdvame
porovnanim s analytickym vypocétem, nebo porovnanim hodnot z vypoctu s hodnotami naméfenymi na
separatnim testovacim zafizeni a porovndnim hodnot z integralnich zafizeni. NejcastéjSi metodou pro
validaci systémového kodu je pravé porovnani s empirickymi hodnotami. Cilem validace je ovéteni
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zpisobilosti pouziti termohydraulického. kodu, pouzité nodalizace a vypocetnich podminek na konkrétni
pocitané zatizeni.

3. Analytické FeSeni problému kmitani hladiny v U-trubici

V analytickém feSeni se uvazuje model U-trubice bez budici sily. Z podminek pro validaci se
neuvazuje tlumeni a budici sila. Tyto pfedpoklady se zavadeji z davodu rozdilnych korelaci pro kody
RELAP a TRACE. Schéma tulohy je na Obr. 1. Zakladni rovnice pro feSeni analytického modelu je
sestavena pomoci Newton-Eulerova principu pouzivaného v dynamice kontinua.

O ]
w

w. W] . hiu

=/

Obr. 1 - Schéma pro sestaveni matematického modelu

Samotna diferencidlni rovnice reprezentujici tento model je
m h+2 S p o h=0

Poté se zavede substituce na vypocet hmotnosti kmitajici tekutiny m=S-p L , kterd se dosadi do
ptedeslé rovnice a upravi se do faze pro samotné feSeni. Vysledkem analytického feSeni této homogenni
diferencidlni rovnice druhého tadu je

h)=C cos(Qt)+C, sin (Qt)

Dosazenim pocate¢nich podminek hO)=y.h 0)=v

.....

, kde y je pocatecni odchylka hladiny od rovnovazné
C1 a Co. Konecné analytické feseni modelu je tedy

h ¢ )=y- cos Qt)+v, Q™ *sin (Qt)
pro odchylku hladiny v case.

Jeji derivace v Case

%: ~ y- O sin Qt v, cos@Qt)

pro rychlost kmitani hladiny.

4. Reseni v kédu TRACE V5

Pro teseni problému v kédu TRACE se sestavily tyto podminky délka sloupce tekutiny L=10 m,
y= 0,002 m. Tento ptipad uvazuje jako oscilujici tekutinu vodni paru, atmosféra nad hladinou je naplnéna
nekondenzujicim plynem (IEOS=1).
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4.1 Sestaveni nodalizace

Samotné numerické simulaci pfedchazi graficka nodalizace v prostiedi SNAP (Symbolic Nuclear
Analysis Package). Schéma tilohy na Obr. 1 bylo pfevedeno na zidealizované schéma na Obr. 2.

BREAKEES OREARGG

( e Atmospheric Pressure Breaks

ENIEN

e

W

Manometr Vertical Legs

PIPETTO . PIPEGT)

I - Bottom of Manometr
(5]

.. PIPELD
Obr. 2 - Nodalizace pro kéd TRACE V5

Tato nodalizace je volena s ohledem na moznosti kddu TRACE V5. Model se sestavil jako 20
kontrolnich objem1, které se fadi u trubice 670 vzestupné doli, poté se 9. kontrolni objem na trubici 770
navazal na 1. kontrolni objem na trubici 10. Dale se pokra¢ovalo od kontrolniho objemu 2 na trubici 10 na 1.
kontrolni objem na trubici 770. Nasledné se objemy fadily vzestupné od 1. kontrolniho objemu do 9. nahoru
na vystup z trubice 888. Pocatecni podminky pro numerické feSeni vychazeji z analytického feseni.

Emitani hladiny
- fedeni TRACE

f AM

-15 1
25 an

[t

=

||||.r|_l'll_

-

C.n:-[::.l
PIPE 770

PIPE 670

Obr. 3 - Kontrola kmitii hladin

Po provedeni vypoctu se nejprve vykreslil graf Obr. 3 pro kontrolu, zda-li se pohyb modeluje podle

ocekavani.
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Dalsim krokem bylo vykresleni grafii Obr. 4 a Obr. 5 pro kontrolu shody numerického feSeni s
analytickym. Z téchto grafii u takto jednoduchého ptipadu plyne, Ze numericky model se dosahuje shody s
analytickym feSenim.

Emaitani hladiny
- feseni TRACE

AT
YV YUY

0

h |.|'|_|'||

an
Cas [s]
Analytické fedeni — TRACE V5.0

Obr. 4 - Analytické a numerické ieSeni, poloha hladin TRACE

V kédu TRACE V5 trvalo celé numerické feSeni okolo 3 minut. Je to piedevsim z diivodu pouzitych
numerickych metod a vypoctu vice numerickych parametrt.

Kmitani hladiny
- fedeni TRJ\L"E

AAAANAA
STV

an

'C.n-.. [::.l
Analyticke fedeni —— TRACE V5

Obr. 5 - Analytické a numerické veSeni, rychlost pohybu hladin TRACE

5. Refeni v kédu RELAPS

Vlastni numerické simulaci pfedchdzi grafickd nodalizace U-trubice v prostitedi SNAP. Schéma
ulohy na Obr. 1 se ptevedlo na zidealizované schéma na Obr. 6.

Tato nodalizace uvazuje model U-trubice jako dvé trubice. Tyto trubice maji opacné orientované
sméry kmitani hladiny, ale zaroven zanedbavaji rozmér spodniho oblouku U-trubice. Jsou proto pouze
spojeny prostym spojem. Dal$im krokem bylo nastaveni vstupnich parametrd, jako je atmosféricky tlak,
vySka vodniho sloupce a podobné. Dulezitym krokem také bylo dopocitat hydrostaticky tlak v kazdém
kontrolnim objemu pro docileni zpfesnéni modelu.

Nasledovalo provedeni automatické kontroly nodalizace v prostfedi SNAP, kterd vyhodnocuje
pfipadné chyby, napft. Spatné propojeni trubice se spojkou.

30

FEKT, VUT v Bmg, Ustav elektrotechniky
CESKA NUKLEARN{ SPOLECNOST ,,13. Mikul4sské setkéni mladé generace CNS* — 4. - 6. 12. 2013



T I 645

=
= 3

" Y S v

Pipe 670 s

| S—C -‘E
- R, SJTGH
Obr. 6 - Nodalizace pro kéd RELAP5
Samotny vypocet probihal na serveru, kam se poslal vypoctovy zdrojovy kod z nodalizace v
prostfedi SNAP. Doba vypoctu je zavisla na slozitosti ulohy a volbé ¢asového kroku a dalSich parametrech.

Simulace toho ptikladu trvala okolo 45 sekund. Pro prvni kontrolu vypoctu se graficky zkontrolovalo, zda-li
Jsou obracené prib&hy pohybu hladiny v trubici 670 a 770. Tato kontrola je provedena pomoci Obr. 7.

Kmitini hladiny
- fefeni RELAPS
lha

SAAAAL
Eivvvuu

0.8
an

0.8
Lz

|I||.r|_l'll.

Cas [s]
RELAPS mod3.3

Analyticke fefeni

Obr. 7 - Analvtické a numerické iFeSeni, poloha hladin - RELAPS

Dale se v prosttedi APTPLOT (program pro kontrolu dat z termohydraulickych kodt) graficky
zkontrolovala shoda numerického vypoctu v kédu RELAPS s analytickym vypoctem. Tato kontrola je
provedena na grafech Obr. 8 a Obr. 9. Oba grafy ukazuji velkou shodu numerického feseni s analytickym.
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Emitani hladiny
- feseni RELAPS
T

AR ADAT
JYYVVVY

20

0
Cas [s]
Analytickeé fefeni ——  RELAPS mod3.3

Obr. 8 - Analytické a numerické ieSeni, rychlost pohybu hladin - RELAP5
6. Zavér

Cilem validaci termohydraulickych koédt je dokazat zpisobilost kodu k provedeni numerickych
vypocti bezpecnostnich analyz.

V préaci se sestavil matematicky model U-trubice. Poté byl proveden analyticky vypocet, ktery dale
slouzil ke kvalifikaci numerického feSeni v termohydraulickych syst¢émovych kodech RELAPS mod3.3 a
TRACE V5. Numerické vypoéty modelu byly provedeny na serverech v CV ReZ. Po skonéeni vypoétu se
porovnaly vysledky vypocti s analytickym feSenim. Podle uvedenych dat se vypoctem dosahlo shody
numerického feSeni s analytickym. Z toho plyne, Ze nastaveni a podminky koédu jsou zpusobilé pro
provedeni takovéto analyzy.
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TEPLOTECHNICKY NAVRH EXPERIMENTALNI SMYCKY
S NADKRITICKYM OXIDEM UHLICITYM

Monika Soukupova
CVUT Praha
Fakulta strojni

Abstrakt

Prace fesi vypocty tepelnych obéhd, rekuperac¢nich vyménikG a chladict tepelnych obéhi se
superkritickym oxidem uhli¢itym. Na zaklad¢ vypocCtl jsou navrzeny parametry jednotlivych komponent a
je sestaven zdkladni navrh uspofadani experimentdlni smycky. Pro navrh experimentalni smycky je vyuzit
software Cycle-Tempo.

1. Superkriticky Braytonuv cyklus s CO- a jeho varianty

Ptimy superkriticky Braytontiv cyklus je kompaktnim cyklem, ktery nabizi vyhody proti stavajicim
systémum. Hlavni vyhodou je pomérné vysoka ucinnost pfimého uspoiadani (2). DalSim pozitivem jsou
finan¢ni naklady, které jsou mensi v porovnani s ostatnimi navrhy nepfimych cykli, diky miniméalnimu
po¢tu komponent a jednoduchosti uspotadani. Nepiimé cykly nabizeji wGéinnost okolo 40% (2).
Dvouokruhové zapojeni nabizi nékteré atraktivni vyhody, které zastini ztrdtu Uc¢innostnich boda. Jako
priklad Ize uvést sniZzeni problému s radioaktivitou turbosoustroji a zmenseni bezpe¢nostnich rizik v ptipadé
LOCA havérie. V této praci jsem se zabyvala analyzou Sesti uspofadani obéhti s oxidem uhlicitym:

e jednoduchy Braytontiv ob¢éh
prekompresni obéh
rekompresni obéh
ob¢h s délenou expanzi
obéh s ¢astecnym chlazenim
obéh s ¢astecnym chlazenim a vylepSenou regeneraci.

Konstantami vypocta jsou:

Teplota na vstupu do kompresoru t; = 32°C
Teplota na vstupu do turbiny t, = 550°C
Uginnost kompresoru etac = 0,89
U¢innost turbiny etat = 0,9
Uginnost vymeéniku etar = 0,95
Hmotnostni rychlost m=1kg/s

1.1 Jednoduchy Braytoniiv obéh
Braytontiv ob¢h je zakladnim obc&hem plynovych turbin. Dalsi

uvedené obchy jsou srovnany s timto zdkladnim modelem
K T uzaviené¢ho obcéhu s regeneraci. Tento obéh se sklada z turbiny,
kompresoru, rekuperacniho vymeéniku, chladice a reaktoru.

Neobsahuje Zadné zvlastni prostiedky k zamezeni pinch pointu,
<L NNV T N vyhodou tohoto obéhu je jeho jednoduchost. Tepelnd ucinnost je
zvySena pouzitim rekuperacniho vymeéniku. Regeneracni ohiev

CHL R ORI . . . - .
snizuje jak potfebné dodané teplo, tak i mnozstvi odvedeného tepla.
Obr. 1 - Jednoduchy Braytoniiv obéh Toto opatfeni je aplikované ve vSech nasledujicich obézich.
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1.2 Prekompresni obéh

/T —NVT

Obr. 2 - Prekompresni obéh

1.3 Rekompresni obéh

Obr. 3 - Rekompresni obéh

1.4 Obéh s délenou expanzi

'\I\' R

_‘
(>

Obr. 4 - Obéh s délenou expanzi

FEKT, VUT v Brng, Ustav elektrotechniky
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Ob¢h se sklada z turbiny, ptedfazeného kompresoru, hlavniho
kompresoru,  vysoko-teplotniho  rekupera¢niho  vyméniku,
nizkoteplotniho rekuperaéniho vyméniku, chladice a reaktoru.
Vystupni tlak turbiny je diky pfedfazenému kompresoru nezavisly
na jeho vstupnich hodnotich. Tepelna ucinnost je zvySena nizsi
expanzi na turbiné a v tomto obchu je odvracen pinch point
zvySenim tlaku mezi rekuperacnimi ohiivaky.

Hlavni vyhodou tohoto obéhu je nezavislost tlaku média na
vstupnich hodnotach do kompresoru pomoci dvou stupiiové
komprese. Prekompresni obéh se svym uspofadanim vyhne pinch
pointu. Nezanedbatelnou vyhodou je vylepSeni ucinnosti a
jednoduchost uspotradani.

Ob¢h se sklada z turbiny, predfazeného kompresoru, hlavniho
kompresoru,  vysoko-teplotniho  rekupera¢niho  vyméniku,
nizkoteplotniho rekupera¢niho vyméniku, chladice a reaktoru.
Hlavnim rozdilem tohoto ob¢hu od prekompresniho je rozdéleni
toku média pfed chladicem do dvou proudid. Jeden vstupuje pies
chladi¢ do hlavniho kompresoru a druhy do pfedfazen¢ho
kompresoru.

Timto uspofaddnim je mozné se vyhnout pinch pointu vyrovnanim
tepelného spadu na obou stranach rekupera¢niho vymeéniku a
protoze odvadime mén¢ tepla, tepelna ucinnost stoupa.

Tento obéh se skldda ze dvou turbin, ptedfazen¢ho a hlavniho
kompresoru, vysokoteplotniho rekupera¢niho vymeéniku,
nizkoteplotniho rekupera¢niho vyméniku, chladic¢e a reaktoru. Tento
ob¢h je shodny s predeslym ob&hem a jedinym odliSnym prvkem je
zatazeni jedné ptidavné turbiny pifed reaktorem. Toto opatieni
snizuje tlak na ¢ésti uvnitt reaktoru. Dochazi ke zvySeni G€innosti
tim, Ze se snizi prace ob&hu.
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1.5 Obéh s délenym chlazenim

Mf Obéh s castecnym chlazenim se skladd z turbiny, hlavniho
‘ kompresoru, rekompresoru, prekompresoru, vysokoteplotniho
K () vymeéniku tepla, nizkoteplotniho vyméniku tepla, pfedfazeného

i chladice, chladiCe a reaktoru. Tento ob&h vznikl kombinaci
‘ prekompresniho ob&éhu a obéhu rekompresniho. Turbina vykonava

vice prace diky nezavislé tlakové hladiné pro expanzi a déle je
odvedeno méné tepla chladici. Pinch-pointu je vyvarovéano hliddnim
a korekci tlakové hladiny.

Obr. 5 - Obéh s délenym chlazenim

1.6 Obéh s délenym chlazenim a vylepSenou regeneraci

Ob¢h se skladd z turbiny, kompresoru, prekompresoru,
rekompresoru, vysokoteplotniho vymeéniku tepla, nizkoteplotniho
vymeéniku tepla, chladice a reaktoru. Uz z nazvu tohoto ob¢hu je
patrné, Ze dokadZe regenerovat vice tepla neZ ptedchozi obéh.
Nezavislost vystupniho tlaku turbiny je ptevzata z prekompresniho
obéhu a rozd€leni proudu média je s vyhodou pievzata z
rekompresniho ob&hu. Dal§im ptfidanym rekupera¢nim vyménikem
je nutné proud rozdé€lit na tfi proudy. Nicméné tato regenerace je
ucinnd jenom v piipade€, ze vystupni teplota rekompresoru je vyssi
nez vystupni teplota na hlavnim kompresoru. Tyto vyhody pomahaji
zvysit tepelnou Gcinnost obehu by-passem chladic¢e. U tohoto obéhu
je riziko pinch pointu v chladi¢ich. Cenou za ptedpokladanou
nejlepsi  GCinnost je  pomérné¢ velkd  slozitost  obchu.
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Obr. 6 - Obéh s délenym chlazenim a
vylepSenou regeneraci

2. Kompaktni vyméniky

Tepelné vymeéniky uvazovanymi pro pouziti v téchto cyklech pro pienos tepla z médii CO2-CO2 a CO»-
tekuté sole (helium, voda) jsou vyméniky oznacované jako PCHE — Printed Circuit Heat Exchangers. Tyto
vymeéniky maji vysokou plosnou hustotu (>2500m2/m3) a mohou operovat az do tlaki 60MPa a teplot
900°C. Soucasné je mozné pouzit minimalni teplotni spad pouze 2°C. Je mozné zavést 1 n€kolik rozdilnych
proudii média do jednoho vyméniku, coz je vyhodné pro LTR vymeénik a chladi¢ obéhu s délenym
chlazenim a vylepSenou regeneraci.

3. Stanoveni optimalnich velikosti vyménikii pro experimentalni smycku

Pro stanoveni minimalniho poctu vyménikii a jejich parametrd je potiebné zjisténi charakteristik
ucinnosti ob&éhll na velikosti objemu vyméniku. Tyto zavislosti byly zjistény pro jednotlivé ob&hy a pro
nazornost jsou vyneseny do jednotlivych grafii.
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Graf 1 - Graf zavislosti ucinnosti obéhu na celkovém objemu vyménikii
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Graf 4 - Graf zavislosti obéhit na velikosti chladicii

Prepocet t€innosti ob&éhl se zndmou geometrii:

Mial%]  n-[%] A[%]
Jednoduchy Braytoniv ob¢h 37,88 36,28 1,6
Ob¢h s délenou expanzi 43,41 41,51 1,9
Prekompresni obéh 39,4 38,2 1,2
Rekompresni ob¢h 449 38,7 6,2
Ob¢h s délenym chlazenim 42,47 41,97 15
Obé¢h s délenym chlazenim a vylepSenou regeneraci | 42,11 36,91 52

Tab. 1 - Srovndni ucinnosti obéhii pro idedlni parametry vyménikit a pro vybrané objemy vyméniki

Ptehled uc¢innosti navrzenych vyméniki:

Nurr [%] "MTR/LTR [%]  nurr [%]
Jednoduchy Braytoniv ob¢h 0,98 - -
Ob¢h s délenou expanzi 0,97 0,94 -
Prekompresni ob¢h 0,94 0,98 -
Rekompresni obéh 0,85 0,97 -
Ob¢h s délenym chlazenim 0,96 0,95 -
Obéh s délenym chlazenim a vylepSenou regeneraci 0,93 0,95 0,96

Tab. 2 - Piehled viéinnosti navrienych vyménikii

4. Simulace obéhu s SCO; v Cycle-Tempo

Simulace jednotlivych obéhti probihaly ve vypocetnim programu Cycle-Tempo. V prvnim kroku bylo
provedeno ovéfeni vhodnosti pouziti programu Cycle-Tempo pro modelovani tepelnych obehii s CO- a to
porovnanim s vypoctem v programu Excel. Béhem simulace bylo prokazano, ze tento program je vhodny,
nicméné potiebnych parametrii pro vypocet v programu Cycle-Tempo je vice, nezZ je tomu v ptipadé vypoctu
v programu Excel.
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5. Navrh simulace experimentalniho okruhu

Pro zjednoduseni orientace ve schématu odpovida ¢islovani v programu Cycle-Tempo vyménikiam:

Cislo vyméniku ve schématu

Vymeénik ¢.
Vymeénik €.
Vymeénik €.
Vymeénik €.
Vymeénik ¢.
Chladic¢ ¢. 1
Chladic ¢. 2
Chladic ¢. 3

N A~ W N =

8
13
38
24
25
49
15
16

Tab. 3 - Odpovidajici oznaceni vyménikii v Cycle-Tempo
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Obr. 7 - Schéma zapojeni experimentdlniho okruhu
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6. Zavér

Hlavnim pfinosem této prace je sestaveni schématu experimentdlni smycky se superkritickym
oxidem uhli¢itym, kterd umozituje zkoumani vSech zminovanych tepelnych obéht. Konkrétni geometrie
vyménikt byla navrzena na zaklad¢ vypocti zavislosti objemit vyméniki na uCinnostech ob¢hii. Timto
navrhem dochazi ke kompromisim souvisejici s jejich velikosti a poctem kanald. Dusledkem je pokles
jejich ucinnosti. Primérna odchylka Uc¢innosti obéht je 3%. Vétsi odchylky vykazuji pouze rekompresni
ob¢h a obéh s délenym chlazenim a vylepSenou regeneraci. U rekompresniho obéhu byl volen vyménik
s ohledem na ostatni ob¢hy, proto zvolenym objemem zasahuje do oblasti s poklesem ucinnosti, kterému se
za jinych okolnosti snazime vyhnout. U obéhu s délenym chlazenim a vylepSenou regeneraci je odchylka
zpusobena pravdépodobné souctem odchylek na vSech komponentéch.

Program Cycle-Tempo se ukazal vhodnym nastrojem pro simulaci téchto ob&hu. Odchylka v jeho
vypodtech v porovnani s vypoéty programu Excel™ s implementovanymi tabulkami NIST byla minimalni.
Nevyhodou tohoto programu je vétsi mnozstvi vstupnich dat, predevsim pak znalost rozdé€leni proudu CO> u
rekompresniho ob&hu, obéhu s délenou expanzi, obéhu s délenym chlazenim a ob&hu s délenym chlazenim a
vylepSenou regeneraci.
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FRAKTOGRAFICKY PRISTUP K HODNOCENI ZKOUSEK LOMOVE
HOUZEVNATOSTI MATERIALU TNR VE STAVU
PO OZARENI NEUTRONY

Jan Stefan
UJV Rez, a. s.

Abstrakt

V diplomové praci byla s vyuzitim fadkovaciho elektronového mikroskopu provedena fraktograficka
analyza lomovych ploch zkuSebnich téles, poruSenych pii statické zkouSce lomové houzevnatosti
tiibodovym ohybem. Télesa byla vyrobena z konstrukénich materiald tlakové nadoby reaktoru (TNR)
VVER 440 a to tak, aby obsahovala rozhrani mezi zékladnim materidlem 15Ch2MFA a navarovymi
materialy Sv 07Ch25N13 a Sv 08Ch19N10G2B. Materialy byly jednak ve vychozim stavu a jednak ve stavu
po ozafeni neutrony. Cilem fraktografické analyzy bylo ur¢it mikromechanismy porusovani materialti pii
Sifeni trhlin pfes materidlova rozhrani a urcit vazbu mezi fraktografickymi nalezy a stanovenymi hodnotami
lomové houzevnatosti.

1. Uvod

Jaderny reaktor VVER 440 je jednim z nejrozsifenéjsich reaktord, které pouzivaji lehkou vodu jako
chladivo. Tlakové nadoba reaktoru (TNR) je za provozu vystavena velice naroénym provoznim podminkam,
které kladou vysoké naroky na jeji konstrukéni materialy. Vzhledem k vysoké provozni teploté a tlaku uvniti
VVER 440 musi mit zdkladni material, kalena feriticka ocel 15Ch2MFA, vysokou pevnost. Tato ocel vSak
nema dostatecnou odolnost vii€i koroznim u€inkiim vodniho chladiva. Proto se na cely vnitini povrch
tlakové nadoby nanasi navar, ktery zabranuje pfimému styku oceli 15Ch2MFA s chladici vodou. Névar je u
VVER 440 tvofen vrstvami austenitickych korozivzdornych oceli Sv 07Ch25N13 (vnitini névar) a
Sv 08Ch19N10G2B (vngjsi navar). Pfi kladeni vrstev navaru se pouziva technologie svafovani pod
tavidlem, pfi¢emz vnitini navar se klade pfimo na zakladni materidl a na vnitini navar se poté klade né¢kolik
vrstev vnéjSiho ndvaru. V disledku toho je struktura materidlii v oblasti rozhrani austenitickych navart a
zékladniho materialu velmi heterogenni.

Pti sledovani charakteristik uvedenych material byly provedeny zkousky lomové houzevnatosti.
Lomové plochy poruSenych zkusebnich téles byly v ramci diplomové prace [1] podrobeny fraktografické

vvvvvv

Experimentalni materialy dodal UJV Rez, a. s. Veskera fraktografickd dokumentace byla poiizena na
fadkovacim elektronovém mikroskopu, kterym disponuje oddéleni mechanickych vlastnosti UJV.

2. Materialy a popis experimentu

Pro experimentalni &ast diplomové prace [1] poskytl UIV ReZ a. s. soubory zkusebnich téles
porusenych pii statick¢é zkouSce lomové houzZevnatosti tfibodovym ohybem. Télesa méla standardni
rozméry, tzn. 10x10x55 mm, viz Obr. 1. ZkuSebni télesa byla vyrobena roziezanim polotovart (nesvafenych
prstencil) tlakové nddoby VVER 440 v oblasti rozhrani mezi vrstvami obou austenitickych névarii
Sv 08Ch19N10G2B (vnéjsi navar), Sv 07Ch25N13 (vnitini ndvar) a zdkladnim materidlem 15Ch2MFA.
Kazdé téleso obsahovalo vrstvy dvou az tii uvedenych materidlti. Pti piipravé téles se do télesa nejprve
vytvofil ¢elni vrub acyklickym zatéZovanim v ném byla vytvofena unavova trhlina. Poté bylo téleso
opatfeno boc¢nimi vruby. Provedeni roziezu umoznilo v télesech vytvofit umélou unavovou trhlinu
orientovanou kolmo na rozhrani mezi materialy, viz Obr. 1. Trhliny byly zaroven vytvofeny do pfesné
definované vrstvy materidlu pfi splnéni vSech pozadavki, které ptisluSné normy kladou na jejich tvar a
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délku. ZkuSebni télesa byla rozd€lena do skupin podle materialu, ve kterém bylo zakon¢eno ¢elo tnavové
trhliny. Cast téles byla zkousena v neozafeném stavu, ¢ast téles byla zkousena ve stavu po ozafeni neutrony
(neutronova davka max. 9,5-10% n/m?). Nasledovala zkouska lomové houZevnatosti statickym tfibodovym
zatézovanim, pii kterém dochéazelo ke stabilnimu rustu trhliny. Zkouska lomové houzevnatosti neprobihala
az do porusSeni celého nosného prufezu télesa — byla vzdy ukoncena bud’ v pribéhu stabilniho riistu trhliny,
nebo v okamziku vyskytu kichkého lomu nebo poskoku trhliny (pop-in). Zkousky lomové houzevnatosti
byly provadény v teplotnim rozmezi -170 °C az +270 °C. Pro fraktografickou analyzu byla vybrana
pievazné télesa porusena pii teploté 24 °C a 270 °C. Po ukonceni zkousky bylo téleso silové dolomeno pii
teploté kapalného dusiku. Zkousky lomové houzevnatosti byly vyhodnocovany v souladu s normou ASTM
E 1820-99 [4]. Lomové plochy vybranych 29 neozafenych a 8 ozafenych poruSenych zkuSebnich téles byly
zdokumentovany s vyuzitim fadkovaciho elektronového mikroskopu Aspex eXplorer.

M <— zatéZovaci trn

£ material 3
E material 2 <— unavova trhlina
= material 1 <—vrub
<—— podpory —=
B 40 mm
55 mm —

Obr. 1 - Schéma zkuSebniho télesa

Byla provedena fraktografickd analyza velkého mnozstvi zkuSebnich téles. Byly urceny
mikromechanismy poruSovani riznych vrstev materialti. Porovnani fraktografickych znakli na lomovych
plochéch pfispélo k objasnéni pticin velkého rozptylu hodnot Jo 2.

3. Vysledky a diskuze

S vyuzitim tadkovaciho elektronového mikroskopu byla ziskana rozsahla obrazova dokumentace
mikromorfologickych charakteristik lomovych ploch poruSenych zkuSebnich téles, a to jak v neozareném
tak v ozafeném stavu. Fraktografick4 analyza, kterd byla na potizenych snimcich provedena, pfinesla mnoho
novych poznatki o mikromechanismech porusovani zakladniho materialu, kalené bainitické oceli
15Ch2MFA, a austenitickych navart Sv 07Ch25N13 a Sv 08Ch19N10G2B za vySe uvedenych zkusebnich
podminek.

1) Vnéjsi navar Sv 08Ch19N10G2B:

Na Obr. 2 je graf shrnujici vysledky zkouSek lomové houZevnatosti neozafenych téles, v nichZ byla
vytvofena trhlina do vrstvy vnéj$iho navaru. Z grafu je vidét, ze v hodnotach lomové houZevnatosti Jo2 je
znany rozptyl, zvIasté v oblasti teplot 24°C az 270 °C. ZatéZovani téles ttibodovym ohybem vedlo k Sifeni
trhlin mechanismem tvarného dilkovitého lomu. Byly nalezeny dva zakladni typy mikromorfologie
tvarného lomu a byla nalezena vazba mezi mikromorfologii lomu a stanovenou hodnotou Jo2. Typicka
mikromorfologie lomovych ploch téles s vysokymi hodnotami Jo2 je na Obr. 3a. V tomto piipadé dochazelo
ke klasickému transkrystalickému tvarnému dalkovitému lomu. Naproti tomu u téles s nizkymi hodnotami
Jo2 pfevazovala mikromorfologie dokumentovana na Obr. 3b. K tvorbé tvarnych dulka dochazelo v tomto
ptipad¢ také, ale tvarné dilky zde byly vazany na porusené utvary v lici struktuie navaru — doslo k lomu po
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hranicich licich utvart. Bylo konstatovano, Ze s poruSovanim materialu vnéj$iho navaru Sv 08Ch19N10G2B
klasickym transkrystalickym tvarnym dilkovitym lomem jsou spojeny az n€kolikandsobné vyssi hodnoty
lomové houzevnatosti Jo2, nez s porusovanim po hranicich licich utvart.
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Obr. 2 - Vysledky zkouSek lomové houZevnatosti na télesech s trhlinou ve vrstvé vnéjsiho
navaru Sv 08Ch19N10G2B, hodnoty fraktograficky zkoumanych téles jsou zakrouZkovany
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a) tvarny lom

Obr. 3 - Mikromorfologie tvarnych lomii ve vnéjsim ndavaru Sy 08Ch19N10G2B

2) Vnitini navar Sv 07Ch25N13:

Na Obr. 44 je graf shrnujici vysledky zkousek lomové houzevnatosti neozafenych téles, v nichz byla vytvofena
trhlina do vrstvy vnitiniho navaru. Lomova houzevnatost Jo, dosahuje ve srovnani s vn&j§im navarem az
dvojnasobnych hodnot, i kdyZ jejich rozptyl je pro jednotlivé zkusebni teploty taktéz vysoky. Zavery fraktografické
analyzy jsou velice podobné jako v pifipadé vnéjsiho navaru. V zasadé byly nalezeny dvé odlisné mikromorfologie
tvarného lomu. U téles s vysokymi hodnotami Joo pfevazovalo porusovani klasickym transkrystalickym tvarnym
lomem spojenym s charakteristickou dulkovitou morfologii lomové plochy (Obr. 5a). Télesa s relativné niz$imi
hodnotami lomové houzevnatosti vykazovala na lomovych plochach fraktografické znaky porusovani materialu po
hranicich licich Gtvart (Obr. Obr. 55b). | v pfipadé vnitiniho navaru Sv 07Ch25N13 bylo konstatovéno, Ze s
porusovanim materidlu transkrystalickym tvarnym dilkovitym lomem jsou spojeny az n¢kolikanasobné vyssi hodnoty
Jo2, nez s porusovanim po hranicich licich atvart.
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Obr. 4 - Vysledky zkousek lomové houZevnatosti na télesech s trhlinou ve vrstvé vnitiniho
ndvaru Sv 07Ch25N13, hodnoty
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Obr. 5 - Mikromorfologie tvarnych lomii ve vnitinim navaru Sy 07Ch25N13
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Pozorovanim lomovych ploch neozafenych zkuSebnich téles bylo mozno stanovit mechanismy
poruSovani materiala pti Siteni trhliny pfes rozhrani mezi vnitinim ndvarem a zakladnim materidlem. Bylo
zjisténo, Ze pokud se pii zkousSce lomové houZevnatosti §ifila trhlina pfes toto rozhrani stabilng, porusovaly
se oba materialy mechanismem transkrystalického tvarného dulkovitého lomu (Obr. 6a). Naproti tomu,
pokud se trhlina Sifila pfes rozhrani nestabilné, doSlo k poruSeni zdkladniho materidlu vzdy
transkrystalickym $§t€épnym lomem a k poruseni navaru vzdy interkrystalickou dekohezi — viz Obr. 6b. Druhy
jmenovany prubc¢h nastdval jednak v pifipad€, Ze pfed prekro¢enim rozhrani doSlo pii zkouSce lomové
houzevnatosti k prechodu ze stabilniho Sifeni trhliny ke kiehkému lomu, a jednak v pfipadé, kdy se
materidlové rozhrani nachdzelo v oblasti dolomené pfi teploté kapalného dusiku.

Byla také provedena fraktograficka analyza ozatenych téles, ve kterych bylo celo inavové trhliny
umisténo do vrstvy vnitiniho navaru. Bylo zjisténo, Ze poruSovani ndvaru pii stabilnim ristu trhliny probiha
prevazné mikromechanismem transkrystalického tvarného dalkovitého lomu. Jak vyplyva ze srovnani Obr.
7a, b, byla mikromorfologie tvarnych dulka v poruseném ozafeném navaru i neozafeném navaru prakticky
totozna. V ozafeném stavu probihalo §ifeni trhliny na né€kolika mistech také po hranicich licich bunék, viz
Obr. 7d. Tento jev vSak byl pozorovan i na télesech v neozareném stavu, jak je dokumentovano na Obr. 7c.
Bylo konstatovdno, Ze ozafeni vnitfntho névaru Sv 07Ch25N13 rychlymi neutrony nemélo na
mikromechanismy jeho stabilniho porusovani zadny vliv.
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Zasadni rozdil mezi ozafenym a neozafenym navarem spocival v tom, Ze na télesech z ozatreného
navaru doslo poté, co trhlina narostla do blizkosti rozhrani se zakladnim materidlem, vzdy ke zméné ze
stabilniho §ifeni trhliny na poruSovani kiehkym lomem. Kifehky lom v ndvaru prob¢hl vzdy mechanismem
interkrystalické dekoheze, viz Obr. 7e. Mechanismus kiehkého poruseni navaru v tésné blizkosti rozhrani
byl tedy sice stejny jako ve stavu neozatfeném, nicméné v diisledku neutronového ozareni doslo k oslabeni
pevnosti zrn. Proto v ozafeném stavu dochazelo vzdy k nestabilnimu Sifeni trhliny kiehkym lomem.

- \
zakladni-material =
{ £ 7 50pum

s

s zékladni material ] 53
a) stabilni Sifeni trhliny b) nestabilni $ifeni trhliny

Obr. 6 - Mikromorfologie lomit v oblasti rozhrani navaru Sv 07Ch25N13 a zdkladniho
materidlu 15Ch2MFA, srovnani nestabilniho a stabilniho Sifeni trhliny

=08, o vy . .

a) tvarny dulkovity lom, neozareno b) tvarny dilkovity lom, ozéfeno
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d) lom po hranicich licich buné¢k, ozareno

e) interkrystalickd dekoheze, ozareno
Obr. 7 - Mikromorfologie lomii vnitiniho navaru Sv 07Ch25N13, porovndni neozdieného
a ozdieného stavu

3) Zikladni material 15Ch2MFA: Porusovani materialu v dusledku Sifeni trhliny pii zkouSce lomové
houZevnatosti probihalo téméf vyhradné mechanismem transkrystalického tvarného dilkovitého lomu, a to
jak v neozateném (Obr. 8a), tak v ozafeném stavu (Obr. 8b). Casto byly na lomovych plochich nalezeny
také fraktografické znaky dekoheze vméstkl protahlého tvaru od matrice.

Oblasti lomovych ploch, které vznikly pii zavére¢ném dolomeni téles za teploty kapalného dusiku,
vykazuji v neozafeném stavu vzdy prakticky vyhradné fraktografické znaky transkrystalického Stépného
lomu. Naproti tomu z lomovych ploch téles zkousenych po neutronovém ozafeni bylo zjisténo, ze
mechanismus poruseni zavisi na vzdélenosti od rozhrani s navarem. Material ve vzdéalenosti mén€ nez 5 mm
od rozhrani (tj. v oblasti tepeln¢ ovlivnéné pii svafovani ndvaru) se porusoval rovnéz pouze mechanismem
stépného lomu (Obr. 8c). Ve vétsi vzdalenosti od rozhrani (tj. v materialu jiz teplotné neovlivnéném)
dochazelo kromé Sté€peni také k porusovani mechanismem interkrystalické dekoheze (Obr. 8d). Tepelné
ovlivnéni zékladniho materialu pii svarovani mélo zfejmé za nésledek vytvofeni mikrostruktury, kterd je
mén¢ nachylna k interkrystalickému porusovani.
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Obr. 8 - Mikromorfologie lomii v zdkladnim materidalu 15Ch2MFA

4. 7avér

V UJV Rez, a. s. byl proveden rozsahly experiment zaméfeny na méfeni lomové houZevnatosti
tiibodovym ohybem. Cast zkugebnich téles byla zkousena v neozafeném stavu, ¢ast téles byla zkousena po
ozéfeni rychlymi neutrony. S vyuzitim fadkovaci elektronové mikroskopie bylo provedeno studium
lomovych ploch porusenych zkuSebnich téles. Byla ziskdna rozsdhld obrazova dokumentace lomovych
ploch. Nasledna fraktograficka analyza poskytla cenné poznatky o mechanismech poruSovani konstrukénich
materialt tlakové nddoby reaktoru VVER 440 — zékladniho materidlu 15Ch2MFA, vnitiniho austenitického
navaru Sv 07Ch25N13 a vngjsiho navaru Sv 08Ch19N10G2B.

V neozafeném stavu probihd stabilni S$ifeni trhliny vnitfinim i1 vnéjSim navarem mechanismem
tvarného poruSovani materialti. Bylo zjiSténo, ze v kazdém z navart lze rozliSit dva mikromorfologicky
odlisné typy tvarného lomu. Prvnim znich byl klasicky transkrystalicky tvarny dalkovity lom.
Mikromorfologie lomové plochy byla v tomto piipad¢ tvorena prakticky rovnoosymi tvarnymi dulky.
Druhym typem bylo tvarné poruSovani po hranicich licich bun¢k nebo dendriti. Pokud v procesu porusovani
materidlu ndvaru prevazoval klasicky transkrystalicky dilkovitym lom, bylo to spojeno vzdy s vysSimi
hodnotami lomové houZzevnatosti Jo2, nez pokud ptevazoval lom po hranicich licich Utvari. Tento poznatek
byl prokézan jak u vnitfniho ndvaru, tak u vnéjSiho navaru.
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Ozafeni vnitfniho ndvaru nemélo na mikromechanismy stabilniho poruSovéni zadny vliv. Lom
Vv ozafeném stavu probihal pfevazné¢ mechanismem transkrystalického tvarného dilkovitého lomu.
Vyjimecn€ bylo pozorovano porusovani po hranicich licich utvari — stejné jako ve stavu neozafeném.
Mikromorfologie lomovych ploch je v obou stavech materialu prakticky totozna.

Byly stanoveny mechanismy poruSovani materidlu pii Sifeni trhliny pies jejich vzajemna rozhrani.
V neozéfeném stavu bylo zjisténo, ze Sifi-1i se trhlina pfes rozhrani zédkladniho materidlu a vnitfniho navaru
stabilng, dochazi k tvarnému poruseni navaru. Sifi-li se trhlina pfes rozhrani nestabilng, dochazi k poruseni
navaru v bezprostiedni blizkosti rozhrani se zékladnim materidlem vzdy mechanismem interkrystalické
dekoheze. Na ozafenych télesech doslo pobliz materidlového rozhrani vzdy ke zméné ze stabilniho Sifeni
trhliny k nestabilnimu kiehkému lomu a poruseni navaru interkrystalickou dekohezi. Jednou z pfi¢in mize
byt oslabeni soudrznosti zrn po ozafeni materialt.

Stabilni porusovani zakladniho materidlu probihalo jak v ozafeném, tak v neozafeném stavu
mechanismem transkrystalického tvarné¢ho dulkovitého lomu.
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POUZITIi A EKONOMICKA ANALYZA PALIVA S VYLEPSENOU
TEPELNOU VODIVOSTI PRIDANIM OXIDU BERYLLIA V JADERNE
ELEKTRARNE VVER 1000/320

Tomas Zahradka', Radek Skoda?
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Fakulta strojni

2Texas A&M University, Department of Nuclear Engineering TAMU-3133, College Station, Texas TX-
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Abstrakt

V soucasné dob¢ pouzivané palivo v tlakovodnich reaktorech je vyrabéno ze sintrované¢ho UOg, které
bohuzel za provozu vykazuje nékteré nepiiznivé vlastnosti. Nejvétsim omezenim je nizka tepelna vodivost
UQO2, kterda ma za nasledek velky tepelny gradient v palivové peletce, kdy stied mad mnohem vyssi teplotu
nez vnéjsi okraj. Vysoka teplota ve stiedu zapficinuje veétsi tepelnou roztaznost centralni Casti, nez je v
okrajové oblasti peletky. To méa za dusledek velké vnitini pnuti, které zptsobuje praskani peletky, vznik
trhlin, interakci s pokrytim, coz muize vést k ¢asteéné ztraté integrity palivového proutku. Vysoka teplota
paliva také zvySuje vyvin §tépnych plynt. Eliminace téchto problémt miize byt dosazena vyuzitim paliva s
vyssi tepelnou vodivosti. Je dokdzano, ze vyssi tepelnou vodivost 1ze ziskat pfidanim oxidu berylnatého do
zakladni matrice UOz. Tato prace je zaméfena reaktor VVER 1000 s Sestiuhelnikovou geometrii pfi pouziti
10 % BeO v objemu paliva. Vypoclet ukazal, Ze pouZzitim tohoto smésného paliva dojde ke snizeni teploty ve
sttedu paliva o 234 °C a snizi palivové néklady o 7 %. Prace byla provedena pro vsazku paliva na jaderné
elektrarné Temelin a konkrétn¢ pro 2. blok a 10. kampan.

Uvod

Oxid berylnaty je oxid s velmi nizkou hustotou a vynikajici tepelnou vodivosti (A = 370 W/m/K pfi
300 K), ktery je nerozpustny a velmi dobie slucitelny s UO2 a je také velmi dobfe kompatibilni se
zirkoniovym pokrytim a neni reaktivni s vodou.

Oxid berylnaty je také velmi dobrym moderatorem neutront s velmi nizkym G¢innym prifezem pro
absorpci. Beryllium také podstupuje v neutronovém toku p¥iznivé reakce jako *Be(a,n)'?C s prifezem (2,5 —
10) mb, nebo °Be(y,n)?a v toku s energii od 1 MeV do 25 MeV a °Be(n,2n)2a s prahovou energii 2 MeV.
Tyto reakce maji velmi pfiznivy dopad na neutronickou bilance, protoze jsou to reakce, pfi kterych dochazi
k mnozeni neutron.

Vyroba paliva s vylepsenou tepelnou vodivosti (ECO palivo) je popsana v literatute, kde tento vyrobni
postup byl uvazovan jako vychozi bod pro provedenou analyzu. Zména tepelné vodivosti v zavislosti na
objemovém podilu BeO v zékladni matrici UOz2 je znazornéna v tab. €. 1. Je patrné, ze vzrustajici podil BeO
ma zasadni vliv na tepelnou vodivost. Napftiklad 10% BeO zvysi tepelnou vodivost o 62 %.

Procentualni objemovy
podil BeO v UO>

rel. A

0% 1% (2% [3% |5% [8% |10% [(20% |50 %

100 |106 112 |118 |130 149 162 (234 |548
% % % % % % % % %
Tabulka ¢. 1 - Relativni zména tepelné vodivosti pro riizné objemové podily BeO
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Tepelny vypocet

Vypocet tepelnych poméra v palivu byl poéitan pomoci termohydraulického softwaru Fluent 14.0.
Ve vypoctu byla pouzita redlnd geometrie ruského paliva TVSA-T pro reaktor VVER 1000/320, které je
vyvinuto spole¢nosti TVEL. Geometricka sit’ pouzita pro vypocet byla vymodelovana v programu Gambit
2.4.6 a obsahuje 807 192 bun¢k. Piiklad sité je uveden na obr. ¢. 1, ktery znazoriuje priény fez jedné tietiny
vypoctové domény.

Mezera mezi
palivem a
pokrytim

Obrazek ¢. 1 - Sit’ v jedné tiretiné vypoctové domény

Palivova
peletka

Centralni
otvor

RS ‘,‘.m,,‘ ! |
T
Pokryti Chladivo

palivové tyce

Vsechny fyzikalni vlastnosti ve vysSetfované doméné jsou vybrany pro zac¢atek kampané a pro horky
kanal. Pratok chladiva do chladivového kanélu je 0,155 kg/s pii tlaku 15,7 MPa a vstupni teploté 290 °C.

vvvvvv

peletky. Maximalni teplota standardniho paliva je 1 175 °C, zatimco jiz pfidanim 5 % BeO dojde ke snizeni
maximalni teploty o 145 °C tedy na 1 030 °C, coZ je pokles o0 12,4 %. Palivo s 10 % BeO vykazuje snizeni
maximalni teploty o 234 °C na 941 °C. Extrémni piipad ECO paliva s 50 % BeO vykazuje snizeni
maximalni teploty 0 461 °C, kdy toto palivo dosahuje nejvyssi teplotu 715 °C.

Jak je patrné na obr. €. 2, vypocet prokazal, ze stfedni teplota paliva se snizuje, jak se do paliva
piidavéa BeO. Ptidani 5 % BeO ma za nésledek sniZeni sttedni teploty paliva o 66,9 °C, cozZ je sniZeni o 7,5
%. Palivo obsahujici 10 % BeO vykazuje snizeni stfedni teploty o 108,9 °C a palivo s 50 % BeO dosahuje
nizsi teploty 0 219,1 °C, coz je snizeni o plnych 24,6 %. Z vypocti vyplyva, ze pro snizeni stfedni teploty o
100 °C je zapotiebi pfidani ptiblizn¢ 10 % BeO.

e

Teplotavr sméru v zavislosti na obji BeO na kété z=1700 mm
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Obrazek ¢. 2 - Prubéhy teplot v kandle v radidlnim sméru na koté z =1 700 mm
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Vliv na havarii se ztratou chladiva (LOCA)

Byla provedena studie simulujici LOCA pfi riznych hodnotach vyhoteni a zjistovala, jaky
maximalni linedrni vykon snese palivo pii LOCA, aniz by byla piekrocena stanovend kritéria. Vypocty
ukézaly, ze palivo s 10 % BeO zvladne o 9 % vySs$i maximalni tepelny tok nez standardni palivo.

Nezanedbatelny vliv ma také teplo akumulované v samotném palivu. Mérna tepelna kapacita paliva
se téméf nezméni, avSak mnozstvi naakumulované energie poklesne vlivem nizsich dosahovanych teplot
v palivu (UO2-BeO 10% ~ 109 °C). To ma pozitivni vliv na bezpec¢nost, jelikoz na pocatku prechodového
procesu bude Vv palivu naakumulovano méné tepelné energie a zkrati se tak Cas potfebny pro jeho
dochlazeni, nebo naopak prodlouzi ¢as, nez dojde k havarijnimu stavu.

Z provedené analyzy LOCA havarie plyne, Ze palivo s vylepSenou tepelnou vodivosti by Iépe
zvladalo pfipadné havérie stunikem chladiva. Pfi zachovani soucasnych limitl to znamena zvySeni
bezpecnostni rezervy a snadnéjsi zvladani prechodovych stavi.

Vliv na neutronické vlastnosti

Vlastnosti ECO paliva se odviji od faktu, Ze byla ¢ast Stépitelného materidlu nahrazena materialem
nestépitelnym. To znamend, Ze v palivu je méné uranu nez ve standardnim palivu, avSak tento nestépitelny
materidl ma pfiznivé neutronické vlastnosti. Jak bylo jiz zminéno, beryllium v toku castic prochdzi
reakcemi, ktera multiplikuji neutrony a také se beryllium chové jako moderator.

PoZzadavkem pro nové palivo je, zaménitelnost a kompatibilita se stdvajicim palivem. Pro zachovani
délky palivového cyklu, a tudiz mnozstvi generované energie je ziejmé, ze pridanim BeO je tieba navysit
obohaceni zbylého uranu. Pro zachovani mnozstvi ziskané energie z paliva nutné musi dojit ke zvySeni
vyhoteni uranu v ECO palivu.

Neutronické vlastnosti byly zkoumany ve studii, kterd porovnavala vsazku klasického PWR reaktoru
s pouzitim standardniho paliva a paliva s pfidinim BeO. Neutronické vypocty spocivaly v nalezeni
ekvivalentniho obohaceni ECO paliva za piedpokladu, Ze na konci palivového cyklu bude dosazeno stejného
multiplikacniho faktoru neutront (kinf) jako u standardniho paliva. Standardni palivo mélo stfedni obohaceni
4,027 % a multiplikacni faktor na konci kampané kins = 1,05, jelikoz byl uvazovan 5% tnik neutrond.

Palivo s pfidanim 5 % BeO vykazovalo stejny multiplikacni faktor pii zvySeni obohaceni uranu
pouze 0 0,0073 %. Kdyby bylo beryllium nahrazeno balastnim materidlem, tak by se obohaceni muselo
zvysit 0 0,239 %, coz je 30 krat vice nez je ve skuteCnosti nutné. Z toho plyne, Ze pfidanim BeO mulze dojit
k nezanedbatelné tispofe obohaceného uranu.

Palivové naklady

Palivové nédklady jsou stanoveny z vyrobniho procesu, kterym palivo prochazi. Nejprve je vytéZena
uranova ruda, kterd je zpracovana do podoby ,,Zlutého kolace* U3sQOsg. Poté je U3Og pievezen do konverzniho
zéavodu, kde je vycistén a prekonvertovan na UFe, ktery je nezbytny pro potieby obohacovani.

Dal§im procesem vyroby paliva je obohacovani, kde je obsah 2°U v UFg zvysen z piirodnich 0,711
% na (2 - 5) %. Pomér mezi mnozstvim obohaceného a ochuzené¢ho uranu zavisi mimo jiného i na cen¢
uranu a cené obohacovani. Cena obohacovani se vyjadifuje v dolarech za jednotku SWU (Separative Work
Units). Separa¢ni prace (SWU) je komodita proddvand na trhu. Poslednim krokem pied vlozenim paliva do
reaktoru je fabrikace, kde se obohaceny uranovy prasek UFs piekonvertuje na UOy, slisuje se do podoby
palivovych peletek a vlozi se do palivovych ty¢i, které se vsunou do palivovych soubori.
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Palivové néklady jsou vypocitany pro skutecnou vsazku jaderné elektrarny Temelin, konkrétné pro 2.
blok a jeho 10. kampan. Tato kampan je druhou, ve které je pouzito nové ruské palivo TVSA-T od
spolecnosti TVEL. Palivové soubory jsou axialn¢ a nékteré i radialné profilovany. Axidlni profilovani je
realizovano pomoci 150 mm axialnich blanketi z pfirodniho uranu ve spodni 1 horni ¢asti palivového
proutku. Radidlni profilovani je zajisténo proutky nizSiho obohaceni v krajni fadé€ palivového souboru.

Zavazka aktivni zony se skladéd z palivovych soubort rozdélenych do regiont. Urcité regiony maji
radialni profilovani realizované riznym obohacenim uranu a urcité proutky v palivovych souborech obsahuji
5 % vyhotivajicitho absorbatoru ve formé¢ Gd20s3. V palivové zoné je tedy 9 druhl palivovych sobort

s celkovou hmotnosti uranu 75 637 kg. Primérné obohaceni obohacené casti vSech palivovych soubort je
3,12 %.

Pfi vypoctu je uvazovano, ze cena Gd20s3 je shodnd jako cena obohaceného uranu, a proto vliv
vyhotivajiciho absorbatoru na vyslednou cenu neni ve vypoctu uvazovan.

Cena standardniho paliva

Vstupni hodnoty:

PU=%$109,2 kgu! ... Cena piirodniho uranu ve formé¢ U3Og
PC=$105kguU? ... Cenakonverze z UsOs na UFs

PS=$118 SWU?! ... Cena za obohacovaci jednotku SWU
CF=$300kg* ... Cena fabrikace standardniho paliva
CFeco=%$350 kg? ... Cena fabrikace ECO paliva

xf = 0,0071 ... Hmotnostni podil °U v ptirodnim uranu
Xt = 0,0022 ... Hmotnostni podil 2351 v ochuzeném uranu

Vysledna cena 1 kg obohaceného paliva na 3 % 2°U zpracovaného do podoby palivovych peletek
Vv palivovém souboru pouzitelné v jaderném reaktoru je $ 1462,5 za kg.

Celkova vypoctend cena palivové vsazky pro 2. blok ETE a jeho 10. kampail jsou pfiblizné
$ 108 800 000, coz je pii kurzu 20 K¢ za USD pfiblizné 2 176 000 000 K¢. Tato ¢Castka je za celou vsazku
aktivni zony, a tedy pii Ctyfleté palivové kampani jsou naklady na jednu vymeénu paliva piiblizné
544 mil. K¢.

Cena ECO paliva

Po vyhodnoceni teplotni analyzy je jako nejvhodnéjsi vybrana varianta s objemovym podilem 10 %
BeO, coz ptedstavuje hmotnostni podil 3,09 % BeO.

Cena 1 kg obohaceného uranu na 3,0109 % vcetné fabrikace do podoby pouzitelné v jaderném
reaktoru je $ 1472,8 za kg. Avsak je dulezité si uvédomit, Ze v palivovém proutku je pouze 1,263 kg
obohaceného uranu, namisto ptivodnich 1,366 kg obohaceného uranu.

Celkova cena urcend pro oxidické palivo s pfidanim beryllia pro 2. blok ETE a jeho 10. kampan je
ptiblizn¢ $ 101 250 000. To je pti kurzu 20 K¢& za USD piiblizné 2 025 000 000 K¢. Pii étyfleté palivové
kampani ¢ini ndklady na jednu vyménu paliva pfiblizn€ 506 mil. K¢.

Porovnani nakladi standardniho paliva a vylepSeného paliva

Naklady jsou shrnuty v nésledujici tab. €. 2, kde jsou uvedeny ¢astky pro ctytlety palivovy cyklus.
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Palivo Celkové naklady Uspora Relativni Gspora

Standardni $ 108 800 000 - -

ECO $ 101 250 000 $ 7 550 000 6,9 %
Tabulka ¢. 2 - Porovndani ndkladit standardniho a vylepSeného paliva

Z porovnani je patrné, ze pfidanim 10 % objemového podilu BeO dojde ke znacné uspofe na
palivovych nékladech. Jak jiz bylo uvedeno diive, ECO palivo vyzaduje zvyseni obohaceni %°U pro
zajisténi potrebné délky palivového cyklu. Snizenim hustoty obohaceného uranu v palivu doslo ke snizeni
nakladi o $ 7550 000 (151 000 000 K¢) na celé vsazce aktivni zény a roéni uspory jsou vycisleny na
$ 1887 000 (37 740 000 K<), coz je snizeni palivovych nakladi o 6,9 %.

Vliv na vyhoreni

Uvazuji-li, ze mnozstvi energie ziskané z paliva je v obou pifipadech shodné a ze pii pouziti ECO
paliva se znatelné snizi mnozstvi pouzitého uranu, tak jednoznacné dojde ke zvyseni vyhoteni paliva.

Dosahované vyhoteni v jaderné elektrarné Temelin se standardnim palivem je na urovni 48 MWd/kg
pfi pouziti 69 471 kg obohaceného uranu. Pfidanim 10 % BeO do paliva dojde ke snizeni mnozstvi
obohacen¢ho uranu na 62 234 kg. Snizenim mnozstvi uranu o 7 237 kg a zachovanim mnoZzstvi
produkované energie dojde ke zvySeni primérného vyhoteni paliva na uroven 53 MWd/kg.

Z hlediska platné ceské legislativy je nastaven limit na maximdalni vyhoteni, kdy nesmi zadny
palivovy proutek prekro¢it maximalni vyhoteni 64 MWd/kg.

Tento limit je nastaven pro standardni UO:> palivo, a proto pii pouziti paliva s vylepSenou tepelnou
vodivosti by bylo vhodné piehodnoceni tohoto limitu, nebot’ v disledku niz§itho namédhani bude vylepSené
palivo vykazovat vyssi stabilitu a tim 1ze bez komplikaci dosahovat vyssiho vyhoteni.

Zavér

Ptesto, Ze dneSni moderni jaderné zdroje jsou obecné povazovany za bezpecné a spolehlivé, pridanim
BeO do struktury paliva mize dojit ke zvySeni bezpecnostnich rezerv. A pravé kazdé zvyseni
bezpecnostnich rezerv, ve kterych je reaktor provozovan, muze pfispét ke zlepSeni vniméni jaderné
energetiky v ocich Siroké vetejnosti. To je velmi dulezité, nebot” dalsi rozvoj jaderné energetiky zavisi prave
na davéte vefejnosti. Porovnani dvou druhl paliv ukazalo, Ze pfidanim 10 % BeO je mozné docilit
znatelnych Uspor v palivovych nakladech. Jak jiz bylo zminéno dfive, ECO palivo vyzaduje malé zvySeni
obohaceni, aby byla zaji§téna potifebnad délka palivového cyklu. AvSak pfidanim BeO do paliva dojde ke
snizeni hustoty uranu v palivu a tim i ke snizeni ndklad o 151 mil. K¢ pro celou palivovou vsazku a ro¢ni
uspora by byla témét 38 mil. K&, coZ je snizeni nékladl o 6,9 %. Nezanedbatelny je také pozitivni vliv na
vyhoteni a zlepSené tepelné namahani, v ptipad¢ pouziti ECO paliva.

Literatura

[1] Tomas Zahradka, Pouziti a ekonomicka analyza paliva s vylepsenou tepelnou vodivosti pridanim oxidu
beryllia v jaderné elektrarné VVER 1000/320 (diplomova prace), Praha 2013.
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PROBLEMATIKA ZAKAZU JADERNYCH ZKOUSEK VE SVETE
AV CR (ISSUES OF NUCLEAR TEST BAN WORLDWIDE
AND IN THE CZECH REPUBLIC)

Ondiej Stastny, Alois Tichy
Statni Gfad pro jadernou bezpeénost Praha
Oddelent pro kontrolu nesireni jadernych zbrani

Abstrakt

Tento c¢lanek poskytuje strucny vhled do historie usili o zdkaz jadernych zkouSek. Zamétuje se
zejména na obdobi, které tésn¢ predchazelo vzniku Smlouvy o uplném zékazu jadernych zkousek (CTBT),
smlouvé samotné a soucasnému stavu implementace této smlouvy. V ¢lanku je pojednano i o zajimavém
faktu, Ze se na uzemi Ceské republiky nachazi jedna ze stanic monitorovaciho systému CTBT.

1. Uvod

Prvni jaderny test v historii, ktery se uskuteénil 16. Cervence 1945, nesl nazev Trinity, samotné
vybusné zafizeni se jmenovalo Gadget. Vybuch byl proveden v pousti Alamogordo pobliz Los Alamos
v Novém Mexiku. Dne 6. zati 1945 nasledovalo svrzeni jaderné pumy na HiroSimu a o tfi dny pozdé&ji, 9.
zaii 1945, byla svrzena druha puma na Nagasaki. B€hem necelych dvou mésicti se tak svét ocitl v jaderném
véku, béhem nc¢hoz byly vyrobeny desetitisice jadernych zbrani (JZ) a provedeno celkem 2055 jadernych
testd. Po USA se do jaderného ,klubu“ ptidal v roce 1949 také Sovétsky svaz, v roce 1952 nasledovala
Velka Britanie, poté v roce 1960 Francie a v roce 1964 Cina. Indie nasledovala v roce 1974 a Pakistan
v roce 1998. Mezi tyto zemé se v roce 2006 zaradila i Severni Korea. Béhem padesatych a Sedesatych let se
jaderné testovani stalo normou, podle které¢ byla posuzovana vyspélost statii. S tim, jak vzristal pocet
jadernych a termojadernych vybuchi silily také hlasy volajici po regulaci testovani. V roce 1963 se pod
tthou doymt z odvracené katastrofy béhem Kubanské krize staty dohodly na Smlouvé o ¢astecném zakazu
jadernych zkousek, ktera zakazovala jaderné zkousky v atmosféie, vesmiru a pod vodou (Partial Test Ban
Treaty, PTBT). Neni bez zajimavosti, ze Cina ani Francie k této smlouvé nikdy nepfistoupily, nebot’ jejich
jaderné programy byly stile v plenkach a nechtély se pfipravit o moznost srovnat krok s ostatnimi
mocnostmi. V roce 1970 vstoupila v platnost Smlouva o nesifeni jadernych zbrani (Treaty on the Non
Proliferation of Nuclear Weapons, NPT), ktera ve II. ¢lanku zakazuje konstrukci a vyvoj JZ, tedy i testovani,
vSem ,,nejadernym* statim. Dale ovSem pokracovaly jaderné zkousky péti jadernych mocnosti.

SSSR/Rusko Velka Francie Cina Indie Pakistan Severni

Britanie Korea
1032 715 45 210 45 3 2 3

Tabulka 1 - Celkovy pocet (termo)jadernych testii dle jednotlivych zemi

2. Diivody pro jaderné testy

Vyvoj funkéniho designu JZ je nesmirn€ slozity proces, ktery zavisi na mnoha proménnych. V éte,
ktera ptedchazela ptijeti PTBT a ¢aste¢né i1 po ni byla jaderna zkouSka zkratka jedinou moZznosti, jak ovéfit
funk¢nost daného feSeni a zjistit, zda projektovand sila vybuchu odpovida skute¢nosti. Také je nutné
ptihlédnout k faktu, Ze v tehdej$i dobé bylo pocitac¢ové modelovani jesté v plenkach a vSe tak bylo nutné
overovat praktickymi zkouSkami. Krom ovéfeni samotného designu spocivala uloha jadernych zkousek 1 ve
studii efektl jadernych explozi na prostfedi, coz bylo opét vzhledem ke stavu tehdejSiho poznani a
vypocetnim omezenim nemozné hodnovérné simulovat.
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3.Zrod CTBT

Vyjednavani o Smlouvé o uplném zakazu jadernych zkouSek (Comprehensive Test Ban Treaty,
CTBT) zacalo na platform¢ Konference o odzbrojeni (Conference on Disarmament, CD) 25. ledna 1994. O
tf1 roky pozdéji byla CTBT piijata Valnym shromazdénim Organizace spojenych narodi a hostitelskym
méstem pro organizaci poveéfenou napliiovanim CTBT (Comprehensive Test Ban Treaty Organization,
CTBTO) byla zvolena Videni. Nasledujici roky CTBTO vytvafela Mezinarodni monitorovaci systém
(International Monitoring System, IMS).

Ackoliv CTBT zdanlivé nic nebrani napliovat své poslani, opak je bohuzel pravdou. Vstupu v platnost
této smlouvy brani skutecnost, ze ne vSechny ze 44 stati uvedenych v piiloze II této smlouvy ji dosud
ratifikovaly, zejména Cina, Egypt, Indonésie, Iran, Irdk a USA. Indie, KLDR a Pakistan smlouvu dosud ani
nepodepsaly.CTBTO tak stale fungujev rezimu tzv. Ptipravné komise (Preparatory Commission, PrepCom),
ktera byla zfizena v roce 1996 jako ptrechodny organ zajiStujici implementaci CTBT (a budovani IMS),
dokud nedojde kK ratifikaci vS§emi nezbytnymi signatafi a nevznikne tak samotné CTBTO. Ackoliv se
predpokladalo, ze PrepCom bude vykonavat svou funkci maximalné v fadu ne€kolika rokti, nyni je tomu jiz
sedmnact let a jakémukoliv posunu kuptedu v dohledné dob¢ nic nenasvédcuje. Zda se, ze navic u ¢lenskych
statli zacina prevladat skepse vii¢i budoucnosti CTBT jako takové, coz ilustruje vzrustajici pocet statd, které
prestavaji plnit své finanéni zavazky vici této organizaci, 1 za cenu toho, ze diky tomu pfichazeji o hlasovaci
pravo. Vroce 2012 bylo zdavodu neplnéni finan¢énich zavazkt pozastaveno hlasovaci pravo
61 statim, pfi¢emz v roce 2013 se jiz jednalo o 72 statq.

4. Verifika¢ni rezim

Tento rezim vychazi z prvniho odstavce IV. ¢lanku CTBT, ktery tik4, Ze je tfeba ustanovit verifikacni
rezim, jehoz souc¢astmi budou 1) Mezinarodni monitorovaci systém (IMS), 2) princip konzultaci a upfesnéni,
3) tzv. ,,on-site* kontroly, 4) opatieni posilujici davéru.

Mezinarodni monitorovaci systém je klicovou soucasti verifika¢niho reZzimu a sklada se z celkem
321 monitorovacich stanic rozmisténych po celé planeté. Primarnim ucelem téchto stanic a nékolika
vyhodnocovacich laboratoii je odhalovani jadernych zkousek. Existuji celkem ctyfi typy stanic IMS — prvni
jsou seismické (50 primarnich a 120 pomocnych stanic), druhé jsou hydroakustické (11 stanic), dalsi
infrazvukové (60 stanic) a posledni, &tvrté, jsou atmosférické, resp. radionuklidové (80 stanic). Ukolem
seismologickych stanic je detekce podzemnich zkouSek, za vyuZziti seismického signélu, ktery se Sifi
horninovym prostfedim. Profil signdlu zptsobeného jadernou zkouSkou (potazmo velkou konvencni
explozi) je do znacné miry specificky a lze jej odliSit od napf. obyCejného zemétieseni. Pro konecné
rozhodnuti, zda se jednalo o jadernou zkousku, jsou ovSem nezbytné informace z radionuklidovych stanic,
kter¢ mohou potvrdit €1 vyvratit napt. pfitomnost izotopi xenonu. Pro stanoveni sily jaderné exploze
prostiednictvim seismologického monitorovani se vyuziva vztahu mezi magnitudem® seismického signélu,
ktery se Sifi z hypocentra a velikosti naloZe. Seismologické stanice maji 1 znac¢né civilni vyuziti, pfedev§im
Vv oblasti monitorovani zemétfeseni, varovani pted tsunami a vyzkumu zemského télesa. Hydroakustické
stanice se zamétuji na detekci signald, které jsou zptisobeny zménou tlaku v ocednech. Stejné jako v ptipade
seismologickych stanic, 1 zde l1ze vysledovat jista specifika v hydroakustickém signalu typicka pro jaderné
zkousky. Existuji dva typy hydroakustickych stanic, prvni typ je vybaven podvodnimi mikrofony
(hydrofony), které jsou pouzivany k detekci hydroakustického signalu. Druhy typ je uzpiisoben k detekci
seismického signalu, vzniklého pfeménou z hydroakustického signalu pfi piechodu rozhrani mote a pevniny.
Obvykle je tento druh stanic umistovan na ostrovech. Civilni vyuziti téchto stanic spociva predevSim v
monitorovani rozpadu ledovcii, priabehu tsunami, zaznamenavani zvukovych projevi velryb a ¢astecné jsou
tyto stanice vyuzitelné i ke studiu zmén klimatu. Infrazvukové stanice jsou primarné zaméteny na detekci
atmosférickych explozi prostfednictvim zvukovych vin o velmi nizké frekvenci. Neni bez zajimavosti, Ze
15. tmora 2013 infrazvukové stanice CTBTO zaznamenaly i explozi Celjabinského meteoru, ktera méla silu

! Magnitudo — kvantifikuje Gi¢inek zemétfeseni nezavisle na mistu.
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ptiblizné 500 kT a odehrala se pfiblizn€ 15 az 20 km nad zemi. Jde o zatim vlbec nejsilnéjsi explozi
zaznamenanou IMS. Krom zaznamenavani vyse uvedené a podobnych udalosti, jsou tyto stanice vyuzivany
k monitorovani bourkovych systémut a vulkanické aktivity. Atmosférické/radionuklidové stanice vyuzivaji
filtracni zafizeni, kterymi prochéazi vzduch a zkouma se pfitomnost radioaktivnich izotopii xenonu, zejména
xenon-131m, xenon-133m, xenon-133 a xenon-135. Dalsi vyuziti téchto stanic spoc¢iva v monitorovani
aktivity ovzdusi po radiacnich havariich a popf. i primyslovém znecisténi.

Informace ze vSech stanic se sbihaji v Mezinarodnim datovém centru ve Vidni, kde jsou veskera data
zpracovavana a archivovana. Zde provadéna vyhodnoceni se opiraji zejména o systém primarnich
seismologickych stanic, které¢ poskytuji datovému centru kontinualni zdznam. Pro upfesnéni se vyuzivaji
data z pomocnych stanic, pfedev§sim z oblasti, kde doSlo k zaznamenanému jevu. Toto centrum bylo
zalozeno zaroven se vznikem CTBT, tedy vV roce 1996 a pIné funkc¢nosti dosahlo v roce 2000. Denné do n¢j
pfichazi nékolik gigabytli dat, kterd jsou ukldddna a po prvotnim automatizovaném roztfidéni dale
analyzovana. Nejprve se vytfidi udalosti, ke kterym ve skuteCnosti nedoslo, a jsou dusledkem zjevné
chybného signalu. Poté se rozlisuji udalosti zptisobené ¢lovékem a prirozené (nejcastéji seismické) udalosti.
Dalsim krokem ve zpracovani je pfesna triangulace zdroje signdlu a nasledné zaneseni jiz analyzované
udalosti do systétmu REB (Reviewed Event Bulletin), coz je databaze pfistupna vSem cElenskym statim,
obsahujici podrobné zpracovana data k jednotlivym udalostem.

Princip konzultaci a upresnéni je zaloZen na pravu kteréhokoliv ¢lenského statu, jenz nabyde
dojmu, ze data z IMS naznacuji moznou jadernou zkousku, pozadovat od ,,podezielého™ statu oficidlni
vysvétleni. Stat, ktery obdrzi takovy pozadavek na vysvétleni, ma lhitu 48 hodin, aby toto vysvétleni podal.
Tento princip, resp. pravo na jeho vyuziti, je ovSiem podminéno vstupem CTBT v platnost.

»ON-site“ kontroly jsou dal$im verifikatnim nastrojem, ktery je opét vazan na vstup CTBT
Vv platnost. Po aktivaci tohoto postupu jsou na dané misto vyslani inspektoii CTBTO, ktefi p¥imo v oblasti,
kde mélo dojit k jaderné zkousce, provedou terénni méteni a odbér vzort pro naslednou analyzu. Jedna se o
posledni verifikacni stupeii, ktery s definitivni platnosti bud’ potvrdi, nebo vyvrati podezieni na jadernou
zkousku.

Opatieni posilujici divéru je dobrovolny princip, na zékladé kterého clenské staity CTBTO
informuji o konven¢nich explozich na svém Uzemi o ekvivalentu alespoit 300 t TNT. Pfedavani téchto
informaci je dilezité zeyména z diivodu pfedchéazeni riiznym nedorozuménim a odlad’ovani stanic IMS.

5. CTBT v Ceské republice

Ceska republika CTBT podepsala 12. listopadu 1996 a ratifikovala tuto smlouvu, jako sedmy stat

v potadi, dne 11. zaii 1997. Nad to patii CR do uzké skupiny statl, které maji na svém tizemi umistény
komponenty IMS. V nasem ptipadé se jedna o pomocnou seismologickou stanici, ktera se nachazi pobliz
Vranova u Brna. Tato stanice byla vybudovana v roce 1989 a uvedena do zkuSebniho provozu nasledujici
rok. Do IMS byla zafazena v roce 1996 pod kodem AS26. Stanici provozuji experti z Ustavu fyziky Zemé
Masarykovy Univerzity v Brné a za provadéni smlouvy CTBT a zni vyplyvajicich zavazku, vcetné
zajistovani pozadovanych dat ze stanice, odpovida Statni tfad pro jadernou bezpecnost. Experti SUIB a
UFZ se rovnéz téastni pravidelnych jednani CTBT ve Vidni. Provoz pomocnych seismologickych stanic ma
oproti primarnim stanicim tu vyhodu, Zze lze takovou stanici provozovat v tzv. dudlnim rezimu, coz
znamena, stanice muze slouzit i k jinym ucelim nez jen pro potieby IMS. V ptipad¢ Ceské stanice jsou data
také paralelné prenaSena do Narodniho datového centra v Brné€, kde dale slouzi k védecko-vyzkumnym
ucelim. Nevyhodou pomocnych stanic je, Ze ndklady spojené s jejich provozem hradi c¢lenské staty
z vlastnich prostfedkll na rozdil od primarnich stanic, které mohou cerpat prostiedky z fondu Ptipravné
komise CTBTO. Mezinarodnim datovym centrem ve Vidni je seismickéd stanice VRAC (AS26) rutinné
vyuzivana pfi analyze regionalnich i vzdalenych otfesi. V regionu Evropy jsou registrace Ceské stanice
potifebné zejména pro lokalizaci otiesti s epicentry ve stiedni a jizni Evropé. Signal ze stanice VRAC je ale
prekvapivé velmi cenny také pro upiesnéni lokalizaci otiest, jejichz hypocentra jsou od stanice VRAC
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velmi vzdalena (tzv. teleseismicky jev). Pro Mezinarodni monitorovaci systém jsou dilezité predevsim
signaly z regionil, kde mtize dochazet k jadernému testovani, resp. kde mohou byt umistény zkuSebni
polygony. Zatim posledni jaderné zkousky (uskuteénéné v podzemi) byly provedeny v letech 2006, 2009 a
2013 Korejskou lidové demokratickou republikou (Severni Korea). V roce 1998 pak bylo provedeno nékolik
jadernych zkousek Indii (jaderna stfelnice v provincii Pokhran) a jednu zkousku ve stejném roce provedl i
Pakistan (jaderna stfelnice v provincii Balt¢istan). Stielnice vyuzivané Cinou, Indii, Pakistinem a KLDR
jsou umistény v jizni a stfedni Asii. Pro lokalizaci jevi z téchto regionli jsou relativné ¢asto vyuzivany v
Mezinarodnim datovém centru také data stanice VRAC. Seismicky signal zachyceny stanici VRAC je tedy
dilezity pro hodnoceni zdznami u jadernych zkousek na polygonech situovanych v Asii. Kvalitni zdznam
poskytla stanice VRAC v letech 1995 a 1996 také v piipad¢ jadernych zkousek provadénych na
francouzském jaderném polygonu v Pacifiku. Stanice VRAC lezi vici tomuto jadernému polygonu ve
vyhodné pozici, kde dochazi k zesilovani seismického signalu. Vzhledem k malému poctu stanic v pacifické
oblasti pfedstavuje zdznam stanice VRAC velmi cenné tidaje pro analyzovani moznych jadernych zkousek
pravé na jadernych polygonech v Pacifiku.

KRUCHHZ WﬂWMWMWMMMV

03:0‘8:45 03:0‘9:00 :1‘5 12‘2.2013:30 :d.S 03:1‘0:00
Obrazek 1 - Zaznam seismického signdlu ze stanice AS26 (prvni odspoda) 7 12. unora 2013,
kdy byla v KLDR provedena tieti jadernd zkouska. Obrdzek © UFZ MU Brno.

6. Zavér

Smlouva o uplném zékazu jadernych zkouSek ptfedstavuje bezprecedentni pfelom v mezinarodnim
usili na poli neSifeni jadernych zbrani. BohuZel je tato smlouva hendikepovana nedostatenym poctem
ratifikujicich statd, coz ji brani vstoupit v platnost. Z toho divodu CTBT funguje stale v rezimu tzv.
piipravné komise. Piesto se podatilo vybudovat klicovou soucést této smlouvy — mezinarodni monitorovaci
systém. Ten se sklada z 321 stanic, které slouzi k detekci jadernych zkouSek. Krom tohoto hlavniho ucelu je
monitorovaci systém vyuZitelny pro celou fadu civilnich aplikaci. Na uzemi Ceské republiky se nachazi
pomocna seismicka stanice, jeZ je soucasti Mezinarodniho monitorovaciho systému a poskytuje velmi dobré
vysledky zejména pro oblasti jizni a stfedni Asie a Pacifiku.
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CZECH ENERGY MIX 2050: ANEW METHODOLOGY TO
INCLUDE ELECTRICITY PRODUCTION EXTERNALITIES
FOR DECISION MAKING

Frederic Wertz, Lucie Nenadalova, Petr Kovarik
Centrum Vyzkumu Rez

Abstract

Today, Czech Republic is engaged to switch from mainly coal-based to more nuclear and renewable
electricity generation. What are the costs and impacts of each potential technology? How to compare with a
unique scale different kind of externalities?

This study aims at developing an original electricity generation model to value not comparable
impacts. It considers electricity demand, relative costs of each technology, as well as following externalities:

- Fossil fuel depletion (loss of natural capital)

- Fuel or Technology imports (loss of monetary capital)

- CO2 emissions (global climate change)

- Environmental impact (Land/Water usage, wastes, pollution)

- Social impact (Health)

- Nuclear wastes (liability to long term storage)

Once life cycle impacts are known for each technology, one can weight each of them and determine
the best energy mix for a territory. This tool is thus a decision help for authorities to support their energy
policies. Besides, it allows a complete transparency.

1. Introduction

European Commission has started European electricity liberalisation in 1996 with the 96/92/CE
directive. This has been effective since July, 1%, 2007, when all European customers are given the choice of
electricity providers. Consequently, electricity is a product as another that must be generated by private
companies for profit, with a maximum of return on investments. Thus, electricity generation is valued from
private companies mainly through the LCOE criterion — Levelised Cost of Electricity.

This leads to the deployment of the best cost-effective technologies available, whatever their external
impacts on society, or externalities. But administrative authorities can compute the real cost of electricity for
the society, determine the ideal energy mix for a given territory, and then build incentives so that private
actors meet the goal. This study is thus a tool to be used by energy policy makers and completes previous
studies like ExternE (2005).

2. Methodology
For each electricity technology, we try to determine the complete cost of electricity for human
society, based on life cycle analysis. Thus we consider the different phases where economic, social and
environmental expenses or impacts occur:
- Building of the power plant, before any current is produced
- Operations, when the plant produces current
- Decommissioning, when the plant has to be dismantled
- Long term consequences or liabilities, long after the plant has ceased its activity

Because these expenses and impacts do not occur at the same time for the different technologies, we
use a discount rate to compare different quantities at different times. The discount rate represents the
preference for present; for a company it represents the expected return on investments. But human societies
could consider lower values to better consider future generations. Value 0 means we don’t care when are the
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costs and we value future generations as much as present one. Higher values mean we prefer delaying costs
in the future. At 5% per year for example, 100 € today is as valuable as 105 € next year.

As we want to compare costs and impacts of electricity per MWh — the final saleable electricity
product — fixed expenses that occur once in the life of a power plant (like building or decommissioning) will
be converted according to the following formula:

1000 CAPEX_ R 1000-CAPEX

BT60LF 1 _(q gy T AR e
or if R=0

where CAPEX in €/kW represent CAPital EXpenditures in the building phase (assumed to be paid
punctually just before operations), Actual CAPEX in €/ MWh the actual CAPEX, 1000 converts kW into
MW, 8760 is the number of hours in a year, LF in % the load factor (how often is the power plant used), R
in % per year the discount rate, and LT in years the lifetime of the power plant (how long will it produce
current). Similarly, DECOMEX, DECOMmissioning EXpenditures (% of CAPEX) leads to actual
discounted DECOMEX:

Actual CAPEX=

1000-DECOMEX% -CAPEX (1 + R)™ =" R

ActualDECOMEX =

Except for Wind and Photovoltaics, which have shorter lifetimes and whose materials can be usually
recycled up to 20% of their initial value, actual decommissioning costs can be neglected due to the discount
rate long-term effect.

Concerning OPEX, OPeration Expenditures, we assume them to be a % share of CAPEX (except
fuel costs, always explicit in € MWh), thus we compute actual OPEX in €/ MWh according to:

1000 -OPEX%-CAPEX
8760-LF

Social, economic, and environmental impacts will be assessed base on life cycle and priced as
“externalities”. According to the time when they occur, they will be discounted such as CAPEX, OPEX, or
DECOMEX. Long term consequences refer here to global climate change and nuclear wastes storage, which
will be specifically discussed.

ActualOPEX =

A dispatchable technology means that electricity can be generated on demand. This usually refers to
fossil fuel fired power plants that can be switched off when the demand is low to save fuel. This also applies
to Hydroelectricity from dams, and to some extends to Nuclear, whose production can be adjusted though
fuel savings will be negligible. In the opposite, renewable sources like Wind or Solar are said non-
dispatchable, as we cannot chose when they produce. Dispatchability is an advantage as it allows following
the demand. Electricity is traded at a higher price when it is highly demanded, thus dispatchable sources are
given here a “bonus”, computed via the ELIX 2012 index (spot price electricity index of German, French,
Swiss and Austrian markets). If a dispatchable technology has a load factor of 10%, it is assumed electricity
is sold at the 10% most expensive prices.

100 \

80
\_ ELIX 2012
60

€/MWh

40 ~—]
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Figure 1 - European electricity index ELIX in descending order over time, year 2012
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Once the global electricity costs are determined for each technology, a solver can compute the best
electrical mix for a territory given the following constraints:

- Maximum demand must be reached by dispatchable sources (when no sun, no wind)

- Non-dispatchable power must not exceed minimum demand (small energy storage)

- Marginal costs increase for Renewables (best sites equipped first)

- Marginal costs decrease for Nuclear (safety and storage: non linear costs)

| xternalities arginal Co
INPUT: <Discount Rate~ - Load factor ~ <Demand Curve: Values Curve

Technologies Impact Matrix:

Electrical Technologies Matrix
Lignite | CCS | Gas | Biemass | Nuclear | Hydro | Wind

PV Social: Morbidity, Mortality...

Economic: FuelfTech. Import
Fossil fuel depletion...

Environmental: Land Use, Pollution,

Technology Data: Climate Change, Nuclear Wastes...

CAPEX
opEx ~ Solver

Fuel B
Lifetime LCOE.’TeCh' Net Globa
- evelised . - -
Potential Cost Of Electricity Electricity
Dispatchable? ost = ost/Tec ost/Tech
| lectricity 1 est Electrical Mi

OUTPUT

Figure 2 - Global information flow of the develop electricity model

3. Energy Technologies direct costs

OECD studies (2010 and 2012) give us the main financial contingencies of different energy
technologies (Czech data when available). Load factors of non dispatchable sources are deduced from 2010-
2012 Czech history (CEPS). For dispatchable sources, as we want to fairly compare them, we assume 85%
load factor for each of them (15% is usually maintenance time). Levelised Costs Of Electricity (LCOE) are
then computed according to the methodology by combining CAPEX, OPEX, and Fuel costs (see Table 1).

P 2 < 2
£ 8, £ 8535 f ® s
2 20| 2 c >| £ 3>| 5 = )
1-Bui|ding _ A+ O m JdJL | nI | 2 ; n
Lifetime (years) 40 40 30 30 80 80 60 25 25
Load Factor (%) 85 85 85 85 14 45 85 15 12
CAPEX (€/kW) 3180 | 4260 | 1070 | 2510 | 2320 | 7890 | 3980 | 2230 | 5020
Grid Connection 100 | 100 |50 100 | 100 | 100 |200 |230 | 380
2-Operation (% of |1.7 |15 |18 |18 |15 [03 |20 |15 |07
CAPEX, € MWh)
Fuel 120 | 125 |42.0 |184 4.8
Actual CAPEX 256 341 |98 228 | 104 103 |29.7 | 133 | 364
Actual OPEX 7.3 8.6 2.6 6.1 295 6.0 10.7 | 255 334
LCOE (€/ MWh) 449 553 |544 473 134 109 |451 | 158 | 398
Demand (€/MWh) | 2.8 2.8 2.8 2.8 33.1 | 198 |28 0.0 0.0
adaptability Bonus
Net cost (€ MWh) | 421 | 525 |51.6 |445 | 101 |89.6 |424 |158 | 398

Table 1 - Costs repartition of the different technologies for a discount rate of 5%
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4. Social, economic and environmental impacts

Social impacts are mainly induced diseases and deaths due to air pollution from fossil fuel power
plants and radiation from Nuclear power plants. It is assumed in a European context that Hydroelectricity,
Wind and Solar electricity have negligible impact on human health. Markandya&Wilkinson (2007) gives the
amount of diseases (serious + minor) and deaths per produced MWh, for Lignite/Gas/Biomass/Nuclear
power plants. Concerning the costs for the society, we have to consider 3 different costs:

- Costs of the medical treatment (mainly respiratory system diseases): from the Czech Health Care
Statistics 2011, we can deduce a value of 377 €/patient.

- Costs of the patient absence at work: considering the employer point of view, the labour costs (1392
€/month, Eurostat 2011) is a lower estimate of the employee’s value. Given the average length of thick
leaves for such diseases (16 days), we use 730 €/sick leave.

- Costs of death: the “Value for Statistical Life” is an important debate. Recent works from Bellavance
(2009) and Doucouliagos (2011) give a value of ~3 M€ average in Europe.

Economic impacts represent the loss of monetary value when we buy resources or technologies
abroad, which will no more benefit the local economy. The “share of foreign purchases” factor accounts for
this for the different technologies. It is arbitrary set to 10% per default. New technologies have higher
shares: CCS and nuclear (20%), wind and PV (40%). Concerning fossil fuel depletion, once extracted, it is
still possible to sell it back on the market until you burn it. If the resource is on the territory, the market-
value is lost for future generations. If it is imported, the market-value is lost for the local economy of the
territory. These resources might be valued later at a higher price if the resource production decreases (due to
no reserves increase, since the production is at its maximum rate) or at a lower price if it is substituted later
by a more cost-efficient and widely available resource. Since the future is unknown, the today market price
is the only representative usable value. In the model we use 21 € per tonne of Czech lignite, and 7 € per
Mbtu (Million of British Thermal Unit) of Russian gas, according to OECD (2010). Both prices are ~20%
undervalued compared to European market (see BP statistical review 2013).

Environmental impacts are very difficult to describe and price. Land use, water use, rare metals use
and hazardous wastes are the 4 main kinds of environmental impacts. Land use is the area used by mining,
water-dams, photovoltaic panels, or radio-polluted space which is no more available for other activities
(agriculture, living, biodiversity). Though it is possible to price agricultural land (0.2 €/m?) and
compensations (~100,000 €/person) for expelled people in case of mining, nuclear accident or dam-filling,
the loss of services offered by nature is much more difficult to handle: forestry environments clean our air
and water free of charge, insects pollinate our fruits, etc. Water is extracted for human consumption at a
given price per m® but we don’t price overuse of aquifers, nor rare metals depletion. For example, water
recycling in the International Space Station costs much more than water extraction on the Earth, where
nature helps us. Concerning hazardous wastes, they pollute soil and destroy natural environment, which
decreases our natural capital. The solution is to recycle them more and more, from solid ashes (in cement) to
valuable metals in renewable technologies.

5. Long term liabilities

Though environmental impacts have long term effects, we account them as immediate externalities
(i.e. they cease immediately when their cause disappear). Only global climate change (high momentum) and
nuclear wastes storage (very-long timescales involved) are here considered to impact future generations. We
define a human final timescale to look at these impacts: 100 years for example, as discounting mechanism
makes further years negligible. Concerning starting time, nuclear wastes storage is assumed to be a current
problem, while global climate change might start in 50 years.

Carbon Tracker (2013) computed that 700 Gtco. emitted by 2050 should be the maximum to avoid a
worse global warming than +2°C (compared to pre-industrial time). Stern report (2007) concluded climate
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change (more than +2°C) could cost between 5% and 20% of global GDP yearly starting from the second
half of 21% century. Given the today’s global GDP (56,000 G€, World Bank 2013) and assuming it grows
yearly at the discount rate, each tco> contribution to climate change is then 4 € to 16 €/tcoz/year (see Table
2).

Cost of CO2 4 €/tcozlyear* 16 €/tcoz/year

Discount rate 1% 2% 5% 10% | 1% 2% 5% 10%
Total 100 years* 160 129 74 40 642 514 297 160
Total 150 years 255 174 80 40 1020 | 696 318 160

Total 200 years 312 190 80 40 1250 | 762 320 160

Table 2 - Actual (Net to present value) costs of CO; emissions, €/tco;, and sensitivity analysis

Concerning nuclear wastes storage, it is very difficult to account for it, as the technologies are not yet
mature. OECD (2010) gives fixed costs of 1.6 € MWh. Since the future is barely predictable, we prefer to
consider here again costs/year, as the safety of the storage will be a question of monitoring every year. As
fuel must be chemically reprocessed after use, we could assume a share of initial fuel price itself (see Table
3).

Spent fuel costs 2% of fuel price per year 5% of fuel price per year*
Discount rate 1% 2% 5% 10% 1% 2% 5% 10%

Total 100 years* 6.1 4.1 1.9 1.0 15.2 10.4 4.7 2.4
Total 150 years 7.4 45 1.9 1.0 18.6 11.3 4.8 2.4
Total 200 years 8.3 4.7 1.9 1.0 20.7 11.7 4.8 2.4
* Value further used

Table 3 - Actual costs of downstream fuel processing, €/ MWh, and sensitivity analysis

6. Results and Discussion

On Table 4, we present the cost results for Czech main available technologies. Carbone Capture and
Storage (CCS) is not yet in function but commercially available. Main source for direct costs is the OECD
study (2010), while indirect costs (externalities that the rest of the society must pay) are computed according
to technology physical data, and costs scenarios.

23 2 - &

CostsMWh | 3% 2 | 2, S o9 =2 § - T

32 5| 58 2 g °c ©®T © c <

2 = =] 20 3o = c > E > S = o)

AS I3 3% O m | JdIl oI = P A

. 1% 326 390 /504 |38.1 |66.8 |429 [28.0 | 110 | 267
Levelised

Costs of | 2% 1353 | 425 513 | 402 [81.0 570 [316 121 |297

Electricity 500 | 449 | 553 |54.4 473 | 134 | 109 |45.1 | 158 | 398

(LCOE) 10% | 64.2 | 81.0 (605 |61.7 (234 209 718 | 232 |599

1% | 342 |835 | 156 |54.7 |39.1 | 286 | 49.8 | 134 | 335
Global Costs [ 204 309 |84.0 | 146 | 56.7 |54.3 |43.6 | 489 |150 | 379
including 506 | 258 |92.6 | 130 |64.0 | 112 | 101 |B87 | 205 | 528
externalities

10% | 240 | 119 | 125 [794 | 222 209 |88.0 | 311 | 818

Highlighted numbers are first 2 best technologies for each discount rate scenario

Table 4 - LCOE and global costs (including externalities) for different technologies
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First we notice the LCOE competitiveness of lignite and nuclear for a 5% discount rate. They are
today the 2 major contributors to Czech electricity, though lignite power plants are not used at 85% but 42%,
thus increasing their LCOE to 54 €/ MWh. But considering externalities (even best CO- cost scenario), fossil
fuels become much more costly than nuclear. CCS is then an option to pursue operating lignite plants with
limited externalities.

Due to geographic constraints, load factors of renewable energies (except biomass) are much lower
in the Czech Republic compared to international standards. This implies very high CAPEX/MWh,
incompatible with high discount rates. Note that Czech photovoltaic expenses are mainly lost for Czech
economy (imports), while installation in outside parks (rather than on roofs) requires high land use per
MWh. With time, decreasing direct costs and material requirements might further benefit these low-wastes
technologies.

Finally, we notice a high resilience of nuclear technology. Even the worst case scenario for spent fuel
costs (1% discount rate, 5% of initial fuel price paid every year during 200 years) gives no more than 21
€/MWh (OECD value: 1.6 €MWh). This keeps nuclear energy among competitive technologies, whatever
the discount rate.

Some may argue that the view of plants affect the value of their home, which is particularly true for
Wind energy that requires lots of windmills across the country. However, it is mainly a redistribution effect
between prized neighbourhoods and others, and we assume a zero-sum at the country scale in the model.

7. Conclusion

As we can notice, the discount rate plays a huge role in determining best technologies for a given
territory, and incorporating externalities can drastically affect the technologies’ rank. Consequently, “is it
worth liberalising European Energy Market?” is the right question to ask. Indeed, private companies prefer
high discount rates and push externalities to the rest of the society; while society may prefer a lower
discount rate (fair inter-generation transfers).

International electricity transfers are good for the stability of the continental network and for a better
integration of non-dispatchable renewable energies. However being a structural exporter of lignite-based
electricity is a burden for the society that pays for externalities (health), while foreign customers just benefit
from clean and subsidised current.

This study has been funded by the SUSEN Project CZ.1.05/2.1.00/03.0108, realised in the
framework of the European Regional Development Fund (ERDF).
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SEIZMICKA PSA ANALYZA

Ales Musil
Rizzo Associates Czech, a. s., Plzen

Abstrakt

Seizmickd pravdépodobnosti bezpecnostni analyza (Seismic Probabilistic Safety Assessment —
Seismic PSA) se stala velmi vyznamnym nastrojem jak pro fazi navrhovani, tak pro fazi bezpecného
provozovani jadernych elektraren. ZvySena aktivita a zdjem statl provozujicich jaderna zafizeni o PSA
studii piimél v avodu 90. let minulého stoleti mezinarodni atomovou agenturu IAEA k vytvotfeni metodické
dokumentace, tzv. Safety Guides, pro aplikaci seizmické PSA analyzy. V této souvislosti byl rovnéz
pojmenovan vyznamny prvek zajisténi bezpecCnosti jadernych elektraren, kterym je zajisténi bezpecnosti
jaderné elektrarny pro piipad externich udalosti. Celosvétové zkuSenosti z provozu jadernych zatizeni
ukazuji, ze jednou z nejvyznamnéjSich externich udalosti majici podstatné dopady na bezpec¢nost jadernych
zafizeni jsou zemétieseni. V nékterych piipadech se dokonce bezpecnostni riziko spojené se seizmickou
udalosti ukdzalo byt na srovnatelné urovni s rizikem spojenym s internimi mimotadnymi udalostmi jaderné
elektrarny hrozicimi pfi jejim provozu.

Obsahem tohoto pfispévku je vedle piehledu jednotlivych krokl seizmické PSA analyzy s popisem
uzivanych metod také zhodnoceni pfinosu této studie podlozené mezinarodni praxi. Ptispévek je obohacen
ptiklady z redlné inZenyrské praxe a doplnén vlastni zkuSenosti s realizaci seizmické PSA analyzy v ramci
nékolika mezinarodnich projektd s participaci firmy Rizzo Associates Czech, a.s. (dfive Stevenson and
Associates, kancelai v Ceské republice, a.s.).

1. Uvod

Seizmicka PSA (Seismic Probabilistic Safety Assessment) [1] je komplexni analyza, jejimz cilem je
stanovit pravdépodobnost vzniku havarie vedouci k taveni aktivni zény reaktoru v disledku nastalého
zemétieseni definované spektry UHS (Uniform Hazard Spectra). DalSimi hlavnimi pfinosy, které PSA
analyza poskytuje, jsou:

» Znalost nejpravdépodobnéjSich sekvenci udalosti v ptipad¢ havarie

+ Identifikace vyznamnych pfispévatelll seizmického rizika

« Zjisténi hodnoty Spickového zrychleni v trovni terénu (PGA — Peak Ground Acceleration), ktera
pfedstavuje riziko z pohledu pravdépodobnosti iniciace udalosti vedoucich ke vzniku havarie

.....

bezpecnosti jaderné elektrarny

Obecné dale plati, ze diky seizmické PSA analyze lze ziskat informace, které je obtizné ziskat
pomoci deterministickych analyz konven¢né provadénych v procesech navrhi a licencovani jadernych
zatfizeni. Také ztohoto divodu pfedstavuje Seizmickd PSA analyza vhodny nastroj pro piehodnoceni
odolnosti jiz provozovanych jadernych elektraren pro nové definované seizmické zadani, které prevysuje
puvodnim projektem uvazovanou uroven.

2. Etapy seizmické PSA

Projekt seizmické PSA studie pro jadernou elektrarnu predstavuje komplexni strukturovany proces,
na jehoz realizaci se obvykle podili vétsi pocet specializovanych tymt. Cel4 studie, ktera je casové pomérné
naro¢na, obvykle trva né€kolik let, sestava z etap uvedenych v diagramu na Obr. 1.
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Seismic PSA Model

Compilation of SSEL

(Incl. System Inspection)

Acquisition of Data
and Documentation

Civil Structure Response
(Soil model, tructure Model, Soil-Structure Response, In-
Structure Response Spectra, Structural Internal Forces, Seismic
Displacements

Seismic Capability Walkdown
Detail Screening Walkdown of Equipment Components and
Distribution Systems, Identification of Outliers, Seismic
Interaction Evaluation

HCLPF, An, Bu, Br Calculation, Fragility Curves Calculation

Fragility Evaluation
of Civil Structures
by Analysis

Fragility Evaluation
of Equipment by
Analysis

Fragility Evaluation
of Equipment by
Experience

Fragility Evaluation
of Equipment by
Testing

Consequence Analysis
(CDF)

Documentation

Obr. 1 - Etapy seizmické PSA analyzy

Jednotlivé etapy, jejichz pribéh se v n€kolika fazich miize v ¢ase prolinat, jsou postupné stru¢né
pfedstaveny v nasledujicich kapitolach.

3. Pripravné prace (Project Preparatory Work)

Jednim z prvotnich vystupnich dokumentt je realizatorem seizmické PSA analyzy sepsany ,,detailni
plan zajiSténi kvality” (Work Plan). Tento dokument, ktery by si méli realizator a objednavatel seizmické
PSA analyzy odsouhlasit, popisuje podstatné kroky, které budou v rdmci realizace naplnovany tak, aby bylo
vyhovéno aktudlné platnym poZadavkim jaderné legislativy upfesnénym v ramci narodni legislativy vcetné
predepsané normativné-technické dokumentace (NTD). Tento dokument by mél rozhodné obsahovat:

- Konkrétni cile a vystupy seizmické PSA analyzy
- Faze projektu a pouzité metodiky

- Pouzitd NTD

- PouZity software

- Casovy plan projektu

V ramci oblasti zajisténi kvality je podstatna skutecnost, Ze vypracovani a nasledné pouzivani a
prubéznou aktualizaci vysledkil seizmické PSA analyzy ma provozovatel jaderné elektrarny. Ten by mél mit
k dispozici navod, jak s PSA modelem pracovat, jak jej prubézn¢ udrzovat a aktualizovat. Provozovatel
elektrarny je také tim, kdo vysledky seizmické PSA analyzy ptedklada narodnimu dozornému organu, stejné
tak je jeho povinnosti dozor informovat o realizovanych aktualizacich PSA modelu a jejich dopadech na
bezpecny provoz jaderné elektrarny.

64

FEKT, VUT v Bmg, Ustav elektrotechniky
CESKA NUKLEARN{ SPOLECNOST ,,13. Mikul4sské setkéni mladé generace CNS* — 4. - 6. 12. 2013



4. Specifikace seizmického ohroZeni (Seismic Hazard Specification)

Seizmické ohrozeni lokality jaderné elektrarny je stanoveno PSHA analyzou (Probabilistic Seismic
Hazard Analysis). Je vyjadieno pomoci seizmickych spekter UHS (Uniform Hazard Spectra), ktera
matematicky popisuji mozna scenaria seizmické udalosti odpovidajici zemétieseni s pravdépodobnosti
vyskytu obvykle 1-10%, tj. zemétieseni, které miize v dané lokalit& nastat p¥iblizné 1x za 10 000 let. Pi jeho
stanoveni se vychazi ze znalosti geologickych charakteristik zemského podlozi, vlastnosti blizkych
seizmickych zdroji a také ze zaznamu z historicky prob&hlych zemétfeseni v dané lokalité. Zakladni
prinicipy PSHA analyzy jsou znazornény na diagramu Obr. 2.

Historical
Earthquake data

Y, Seismic source

/
Earthquake occurrence

*Magnitude (M )
*Frequency -Position

Seismic _—
| x x/ W——
x | x a ST
/ Ground motion
) = Attenuation relation
; . Site -Fault model analysis
Historical <
earthquake ]

S R =

Seismic hazard curve

Active fault data

Ground g'»
motion b
Seismic propagation | £
source T
Q
2

Active fault W Ground motion acc.

Obr. 2 - Diagram analyzy seizmického ohroZeni lokality (PSHA)

Pro ucel seizmické PSA analyzy je pro urceni seizmického rizika lokality mozné pouzit data ze
stavajici PSHA, ptipadné¢ je provedena nova PSHA analyza.

5. Vytvoreni seizmického PSA modelu (Development of Seismic PSA Model)

Jadrem seizmické PSA analyzy je PSA model, ktery je reprezentovany tzv. stromem poruch (Fault
Tree). Strom poruch pro seizmickou PSA analyzu je sestaven tak, aby popsal logické souvislosti moznych
poruch zafizeni vedoucich k selhdni bezpecnostnich funkci jednotlivych bezpecnostné vyznamnych
systémull. Seizmicky PSA model reflektuje design bezpecnostnich systémi pro piipad seizmické udalosti,
kdy taveni aktivni zony reaktoru je jedinym nezadoucim konecnym staven hodnocenym seizmickou PSA
analyzou.

Logické vazby mezi jednotlivymi zafizenimi coby elementy bezpecnostnich systémi jsou vyjadieny
pomoci booleovskych operatort, ukazka struktury stromu poruch je znazornéna na Obr. 3.
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No water supply

Q=

TOP = G152 No water supply No water supply
from running pump from standby pump
G1=P1+NP
G2 = P2+G3 q 61 N e
G3 = NP-EP - : — i
Working pump Normal power Standby pump Power supply
failure supply failure failure failure
(e
Normal power Emergency power
supply failure supply failure

TOP = (P1+NP)*(P2+NP*EP) = P1#P2
NP EP
+ P1*NP*EP + NP*P2 + NP*EP ) =

Obr. 3 - Ukdzka struktury stromu poruch

6. Seznam zarizeni — SSEL list

Seizmické pirehodnoceni jaderné elektrarny je postaveno na seznamu SSEL (Safe Shutdown
Equipment List), ktery je tvofen zafizenimi, jejichZ funkcénost je nezbytna k odstaveni jaderné elektrarny a
jejiho udrzeni v bezpecném stavu po dobu 72 hodin. Seznam SSEL je poté doplnén zafizenimi
pozadovanymi pro PSA model a o zafizeni radiologicky vyznamnymi (RAD components).

7. Ziskavani dat a technické dokumentace
(Acquisition of Data and Documentation)

Ziskavani podkladu je klicova faze, nebot’ jeji pribeh a tspéSnost ma zasadni dopad na nakladovost
projektu seizmické PSA analyzy. Jeji GspéSnost mimo jiné vyrazné zavisi na soucinnosti pracovnikl
elektrarny a kvalité archivace dat jaderné elektrarny. Ziskavana data jsou nezbytné nejen pro fazi hodnoceni
(Fragility Evaluation), ale pfedevsim jiz pro fazi ptipravy seizmické inspekce (Seismic Walkdown), pro niz
jsou pottebné informace o fyzické lokalizaci hodnocenych zatizeni, plany budov, podlazi a mistnosti. Data
ziskdvana k hodnoceni zafizeni ze seznamu SSEL tvofi navrhové dokumentace, protokoly z provedenych
seizmickych zkousek, vypocltové zpravy, vykresy, technické specifikace a také Bezpecnostni zprava SAR
(Safety Analysis Report). V piipadé, Ze se jedna o opakovanou seizmickou PSA analyzu dané jaderné
elektrarny, napt. z divodu zmény seizmického zadani, mely by byt realizatorim nové seizmické PSA
analyzy poskytnuty piedchozi revize zprav seizmické PSA analyzy vcetné napt. dil¢ich vypoctovych zprav.

8. Seizmicka analyza stavebnich objektu (Civil Structure Response)

Odezva stavebnich modelt je krokem, ktery nasleduje po analyze interakce zemska puda — stavba
(SSI — Soil Structure Interaction). Smyslem nasledného hodnoceni odezvy stavebnich konstrukci je nejenom
posouzeni seizmické odolnosti stavebnich ¢asti, ale také generovani spekter odezvy zrychleni v jednotlivych
uzlech modelu stavby. Timto jsou ziskana podlazni spektra odezvy, ktera jsou poté vyuzita pro seizmickou
analyzu zafizeni instalovanych na jednotlivych podlazich stavebniho objektu.
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Obr. 4 - Analyza odezvy stavebnich konstrukci

9. Seizmicka inspekce (Seismic Capability Walkdown)

Seizmicka inspekce je velice dileZitou etapou, ktera jiz pfedstavuje prvni fazi hodnoceni zatizeni a
distribucnich systému (potrubni a kabelové trasy). Je provadéna dle metodiky z velké Casti postavenych na
zkuSenostech ziskanych z diive probchlych zemétieseni, které postihly jaderné elektrarny (seismic
experience data). Jednou z takovych metodik je GIP (Generic Implementation Procedure). Jedna se o
puvodné americkou metodiku, kterd byla v 90. letech firmou Stevenson & Associates adaptovana pro
technologicka zafizeni jadernych elektraren s reaktory typu VVER a nese oznaceni GIP-VVER [2].

Utelem seizmické inspekce je v prvni fadé dokumentovat a na misté vyhodnotit fyzicky stav
hodnocenych zatizeni. Inspekcemi se obvykle identifikuji viditelné nedostatky, které maji negativni vliv na
jejich seizmickou odolnost. Jedna se zpravidla o nestandardni provedeni konstrukce zafizeni oproti
provedeni doporu¢enému z hlediska dosazeni dostatecné seizmické odolnosti, nedostate¢né kotveni do
stavebni konstrukce a také riziko seizmické interakce s okolnimi objekty. Zaznamenané nedostatky jsou
spolecné s navrhy néapravnych opatfeni na jejich odstranéni prezentovdna provozovateli obvykle hned
Vv prvni f4zi po zpracovani dat z inspekci.

Dalsim z ucela seizmické inspekce je vytiidéni zafizeni, které pii splnéni metodikami pozadovanych
kritérii, dosahuji s rezervou dostateCnou seizmickou odolnost. Zatizeni, kterd nejsou takto v této fazi
vytiidéna (Outliers), musi byt poté podrobena detailné¢jSimu hodnoceni seizmické odolnosti. K témto
naslednym hodnocenim jsou v neposledni fad¢ vyuZity i informace ziskané seizmickou inspekci.

10. Stanoveni parametri porusSitelnosti komponent a zarizeni
(Equipment Fragility Analysis)

Cilem Equipment Fragility Analysis je stanoveni podminéné pravdépodobnosti selhani komponent
tvoticich PSA model pro danou hodnotu parametru seizmického zatizeni, obvykle pro tzv. Spickové
zrychleni v trovni terénu (PGA — Peak Ground Acceleration). Vystupem Fragility Analysis jsou hodnoty
HCLPF (High Confidence Low Probability Failure) a logaritmickych smérodatnych odchylek fr a Su.
Hodnota HCLPF byva oznacovana jako hodnota mezni seizmické odolnosti a je vyjadiena v nasobcich g.
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Parametry porusitelnosti byvaji nejCastéji stanoveny pouzitim nasledujicich metod:

Generické hodnoty na zakladé zkusenosti

- Informace ziskané ze seizmickych zkousSek zafizeni stejného typu (Seismic Test Experience-based

Data)
Informace ziskané ze seizmickych zkousek zatizeni provadénych provozovatelem jaderné elektrarny

Vypocet na zdkladé diive provedenych vypoctovych analyz
Nova vypoctova analyza

AN
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Obr. 5 - Fragility Analysis — vlevo: fragility kifivky, vpravo: piiklad vypoctového modelu

Hodnoty parametrti porusitelnosti (HCLPF, fr, fu) jednotlivych komponent jsou poté zadany do

PSA modelu spole¢né s vahovymi faktory vyjadfujicimi vyznamnost selhani danych komponent z hlediska
rizika dopadu na pravdépodobnost vzniku havérie taveni aktivni zony reaktoru. Vyhodnocenim takto
doplnéného stromu poruch je poté ziskana pravdépodobnost taveni aktivni zony pro definovanou seizmické

udalost (CDF — Core Damage Frequency).

11. Vystupni dokumentace, konsekvenéni analyza
(Documentation, Consequence Analysis)

V ramci pfedavané dokumentace se nejcastéji vyskytuji nasledujici typy dokumentt:

- Seznam hodnocenych zatizeni (SEL — Seismic Equipment List)
- Zprava z inspekce (seznam ndlezli z inspekce, piehled inspektovanych polozek po mistnostech,

formulate SEWS (Seismic Evaluation Work Sheets)
- Seizmické hodnotici zpravy (ESER - Equipment Seismic Evaluation Report)

12. Zavér

Konsekvenéni analyzou jsou na zakladé seizmické PSA analyzy elektrarny identifikovani

nejvyznamngj$i prispévatelé do pravdépodobnosti vzniku havérie taveni aktivni zony. Z diive probéhlych
seizmickych PSA analyz, provadénych pfedevSim na uzemi USA, vyplyva, Ze jimi jsou systémy zajisténi
elektrického napdjeni, aktivni elektro-komponenty a horizontalni zasobni nadrZe chladici vody.

[1]
[2]
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VYZKUM REZIMU DVOUFAZOVEHO PROUDENI, NAVRH
EXPERIMENTALNIHO ZARIZENI

Ondrej Burian, Jaroslav Rubek, Vaclav Dostal
Ceskeé vysoké uceni technické v Praze
Fakulta strojni, Ustav energetiky

Abstrakt

Tento pfispévek pojedndva o experimentdlnim vyzkumu rezimid dvoufdzového proudéni se
zaméienim na vyzkum zavislosti tlakovych diferenci, méfenych po vySce parovodniho objemu, na
objemovém zaplnéni parou a rezimu dvoufazového proudéni.

V této préaci je struéné€ shrnuta problematika rezimii dvoufidzového proudéni. Dale je popséna
konstrukce experimentalniho zafizeni a metodika experimentalniho méfeni pro stanoveni hledanych
zavislosti v rdmci vyse popsané¢ho vyzkumu.

1. Uvod

Dvoufazového proudéni je dosud nedostatecné probadany fenomén, ktery se vSak vyskytuje v celé
fadé odvétvi, jejichz zafizeni pracuji s pfenosem tepla a hmoty.

Mimo oblasti jako je napiiklad tepelna energetika, kryogenika atd. se tento jev vyskytuje v hojné
mife i v jaderné energetice. Jedna se zejména o reaktory typu BWR a RBMK, kde dochézi ke dvoufdzovému
proudéni pfimo v aktivni zon¢ reaktoru pii pfeméné vody (chladiva) v paru. Déle pak o reaktory typu PWR,
kde dochazi k dvoufazovému proudéni sekundarni strané parogeneratori a v piipad¢ nestandartnich
provoznich reziml k nému miiZze dojit i v nékterych castech primarniho okruhu. Napiiklad pfi nahlém
poklesu tlaku v primarnim okruhu pod tlak nasycenych vodnich par.

Dosavadni poznatky o dvoufazovém proudéni se v drtivé vétsin€ opiraji o vysledky experimentalniho
vyzkumu. Z nich vytvofené empirické modely chovani a reZimii dvoufdzového proudéni jsou pak omezeny
na oblast podminek a geometrii, za kterych byly provadény experimenty.

Stavajici modely vychazeji vétSinou z experimentli provadénych za nizkych tlakti v trubkach
kruhového nebo ¢tvercového prifezu. Plynna faze je ¢asto nahrazena misto vodni pary vzduchem. Divodem
k t¢émto zjednodusenim je vysoka narocnost realizace takovych experimentd.

Skutecnd zafizeni vSak casto pracuji s mnohem vySSimi parametry, pfi kterych se chovani
dvoufdzového proudéni Casto 1 vyrazné odchyluje od ptfedpokladanych modeli.

Snahou vyzkumu dvoufizového proudéni na Ustavu energetiky FS CVUT v Praze je rozsifit
spektrum poznatki o dvoufazovém proudéni i o dosud neprobadané zavislosti a ovétit moznosti jejich
aplikovatelnosti na v jaderné energetice. V této souvislosti je zkoumano vyuziti znalosti zavislosti tlakovych
diferenci na zaplnéni parovodniho objemu parou jako zakladu nové metody pro urcovani parniho vykonu
parogeneratora.

Za timto uc¢elem bylo postaveno experimentdlni zatfizeni pro vyzkum zavislosti tlakovych diferenci,
méefenych po vysSce parovodniho objemu, na rezimu dvoufizového proudéni a pomeérného zaplnéni
parovodniho objemu parou. Na tomto zafizeni budou v budoucnu vyzkouseny i rlizné dal§i metody pro
méteni pritoku parovodni smési. Dale bude mozné vizualizovat rizné rezimy dvoufazového proudéni a to 1
za nizkych pretlakl viici atmosfére.
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2. Rezimy dvoufazového proudéni

Podle tvaru, velikosti bublin a poméru parni faze ke kapalné 1ze rozdélit dvoufazové proudéni do
riznych rezimii. Vznik konkrétniho rezimu dvoufazového proudéni je zavisly na fadé parametrii, jako
naptiklad tlak a teplota dvoufazové smési, protékana geometrie nebo prestup tepla z obtékané geometrie.

Nejcéastéjsi rezimy dvoufazového proudéni
e Bublinkové
o Zatkové
e Ptechodové
e Prstencove
e Disperzni

Vertikdlni proudéni

A A A A A

Bublinkové Zatkové Prechodové Prstencové Disperzni
(Bubbly) (Slug) (Churn) (Annular) (Disperzed)

Obr. 1 - ReZimy vertikalniho dvoufazového proudéni

Uréenim rezimti proudéni v rozlicnych geometriich se zabyva celda fada praci, které poskytuji
informaci vzniku konkrétniho reZimu pomoci grafii (map) jako zavislost dvou a vice proménny. Na Obr. je
uveden priklad takové mapy. V tomto piipade se jednd o zavislost dvou proménnych a to plosné rychlosti
proudéni kapalné a plynné slozky. Platnost této mapy je vSak omezena na oblast, ve které byly provadény
referenéni experimenty. Tato mapa plati konkrétné pro tlaky od 0,14 do 0,54 MPa pfi priméru trubky 31,2
mm.

Hewitt & Roberts

i P, {7. } Z[kg-S’: -m ]
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Obr. 2 - Mapa rezimii dvoufizového proudéni [1]

3. Experimentalni zarizeni

Pro vyzkum dvoufazového proudéni bylo na UE FS CVUT v Praze navrzeno malé experimentalni
zatizeni, které bylo od pocatku navrzeno s dorazem na meéteni tlakovych diferenci ve sloupci parovodniho
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objemu. Schéma zapojeni komponent experimentalniho zatizeni s vyznacenim méficich mist je uvedeno na

Obr. .

Zatizeni se sklada experimentalni sekce (Obr. 4), cirkulaénim okruhu, barbotazni nadoby a chladicim
okruhu.

Kli¢ova experimentalni sekce je tvofena kanalem ¢tvercového prifezu o hrané¢ 200 mm. Ve spodni
casti se nachazi topna cast, ktera slouzi ke generovani vodni pary. Tato Cast je opatfena tfemi topnymi
télesy. Kazdé téleso se sklada ze tii smycek o vykonu 1kW napdjenych sitovym napétim 230V. Celkovy
vykon topnych téles je tedy 9kW s tim, ze Ize regulovat vykon po 1kW vypinanim jednotlivych smycek.

Pod a nad topnymi télesy se nachézi homogenizac¢ni plechy, které slouzi k rovnomérnému rozvedeni
ptivadéné napajeci vody (plech pod) a k rovnomérnému rozloZeni vytvotené pary v parovodnim objemu.

Nad topnou ¢asti se nachdzi pratocna cast, kterd slouzi k méfeni parametrti parovodniho objemu.
Soucasné se zde nachdzi dalsi dalsi dva dérované plechy, které ptredstavuji odpor viici proudéni parovodni
smési. Tim lze fidit zaplnéni parovodniho obejmu parou.

Ob¢ casti experimentalni sekce jsou dale opatieny celkem 8 méficimi misty, ktera lez osadit dle
potfeby métenim, tlaku (dynamicky i staticky), teploty. Nékteré z méticich mist, jsou situovéana proti sobg,
coz umoziuje méfit vice parametri na jedné trovni. Odbéry tlaku koncipovany tak, aby bylo mozné méfit
tlak v libovolné vzdalenosti od stény sekce.

Dale je experimentélni sekce opatiena celkem 4 priizory z polykarbonatu, kterd slouzi ke sledovani
parovodniho objemu. Rozmisténi oken je voleno vzdy ve dvojicich proti sob¢, aby bylo mozné pouzit
vysokorychlostni kameru pro zdznam chovani dvoufazového proudéni.

FAYAVAY

(0D @

e 66
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)—>d

Obr. 3 - Schéma experimentdlniho zaiizeni s vyznacenim méficich mist

Experimentalni sekce je vyrobena z 5 mm plechu a obalena vrstvou 10 mm tepelné izolace mirelon.
Experimetnalni sekce je koncipovana tak, aby bylo mozné nahradit prutocnou sekci za sekci s jinou
geometrii, ¢imZ lez rozsifit mnoZstvi zkoumanych geometrii.

Ke kondenzaci pary v parovodni smési slouzi barbotdzni naddoba, do které je pfivadéna parovodni
smés z experimentalni sekce. Barbotdzni nadoba dale slouZzi jako zasobni nddrz napéjeci vody, je Cerpana
obéhovym cerpadlem Wilo do experimentalni sekce.
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Konstantni teplota napajeci vody je udrzovana pomoci chladiciho okruhu, kterym je kontinudlné
chlazena voda v barbotazni nadrzi. Chladici okruh je tvofen vzduchovym chladi¢em a cirkula¢nim
Cerpadlem.

Mimo veli¢in v experimentalni sekci lze dale métit pritok a teplotu napajeci vody a vstupni a
vystupni teplotu ze vzduchového chladice.

Zatizeni je schopno pracovat s pouze s vrouci vodou pii atmosférickém tlaku. Provoz pii mirném
pretlaku (do 2 bar) je mozny po nahrazeni polykarbonétovych priizori ocelovym plechem.

VYSTUP PAROVODNI SMESI

PRUCHODKY PRO MERENI

d

_" < PRUZORY

v PRUZORY
. «B

!
gﬂ:; 133 = OIIR"I" ‘YAK&7

E

VSTUP NAPAJECI VODY

Obr. 4 - Experimentdlni sekce experimentdlniho zaiizeni

4. Zavér

V soucasné dobé (fijen 2013) je zafizeni ve stddiu dokoncovani pro zakladni experimenty (bez
chladiciho okruhu). Hlavni blok experimenti pro uceni zavislosti tlakovych diferenci na pomérném zaplnéni
parovodniho objemu je pldnovana na prvni pololeti roku 2014, kdy budou postupné zkouseny rtizné rezimy
dvoufazového proudéni jednak zménou vykonu topné sekce nebo zménou hydraulického odporu zaménou
dérovanych plechil v horni ¢ésti zatizeni.
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Déle bude mozné na zafizeni vizualizovat rozlicné rezimy dvoufazového proudéni. Vyhledové se
pocitd i se zkouSenim zcela jinych metod pro métfeni vlastnosti dvoufazového proudéni zaloZenych na
zméng elektrickych vlastnosti vybranych vodict pfi obtékani dvoufazovou smési. Také se pocita s tvorbou
nové pratocné casti, ktera by umoznovala vyzkum dvoufazového proudéni pii pritoku jinou geometrii.

Stavba zafizeni a jeho provoz také umozni ziskat zkuSenosti s konstrukci a provozem podobnych
zafizeni, které dosud na UE FS CVUT v Praze chybélo. Toto zatizeni také pomiize nalézt nejlepsi metodiku
pro méfeni velmi malych tlakovych diferenci, coz predstavuje z hlediska méftici techniky pmérné komplexni
problém, ktery vyzaduje pomérné vysoké investice do tlakového pfevodniku. Na zafizeni budou také
otestovany alternativni (ekonomické) metody pro méfeni tlakovych diferenci pomoci levnych milivoltovych
snimaci, které jsou zhruba 50x levnéjsi nez precizni tlakovy prevodnik.

Vyhledové se pocita se stavbou zatizeni, které bude mit vyssi vykon (fddoveé ne€kolik desitek kilowat)
a umozni simulaci rezim dvoufazového proudéni za vyssich tlaki. Idealné za tlakti kolem 7 MPa, coz je
provozni tlak parogeneratori fady VVER 1000.
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CFD STUDIE VLIVU DISTANCNICH MRIZEK A TURBULIZUJICIiCH
LOPATEK NA PROUDENI V EXPERIMENTALNIM PALIVOVEM
SVAZKU S GEOMETRII VVER-1000

Jan Stépanek, Vaclav Zelezny
Ceské vysoké uceni technické v Praze
Fakulta strojni, Ustav energetiky

Abstrakt

Tento prispévek se zaméfuje na popis vlivu geometrie distanéni miizky na proudéni chladiva
Vv palivovém souboru tlakovodniho reaktoru, konkrétné¢ na mtizku s geometrii od firmy Westinghouse pro
tlakovodni reaktory VVER-1000, ktery je kupiikladu na jaderné elektrarné Temelin. Jsou zde podrobné
popsany vznikla rychlostni pole ve zvolenych fezech podél vypocetni domény a diskutovan efekt toho, jak
geometrické prvky miizky na proudéni ptisobi. Déle je zhodnoceno, jakou miru vlivu maji z hydraulického
hlediska trojuhelnikové prostiihy v mifizce a jak se projevi jejich zanedbani pii vypoctu na proudéni
svazkem.

Uvod

V dnesni dob¢ se spolecné s technickym pokrokem na poli vypocetni techniky stale vice uplatiuji
metody analyzy dat a jejich verifikace. Nejinak je tomu 1 v pfipad€ jaderné energetiky a s tim spojenymi
odvétvimi. Jako dopln€k ndkladnych experimenti a n¢kdy jako jejich alternativa se pouzivaji CFD
vypocetni kody, které jsou schopny do urcité miry, prostiednictvim numerického teSeni dany problém
popsat. Simulace proudéni tekutin pomoci metody konecnych objemi v rozsahlych vypoctovych sitich
predstavujicich feSené geometrie je jednou z modernich metod predikce téchto jevii ve sledovanych
komponentach. Jednou z hlavnich analyzovanych komponent, z pohledu termohydrauliky jaderného
reaktoru, jsou palivové soubory. V nich dochazi v palivu k vyvinu tepla a utkolem tekutiny protékajici
souborem je toto teplo odvést. Zde je potfebné problematice proudéni skrze elementy souboru co
nejdetailnéji porozumét, nebot’ se tato problematika dotyka ptimo jaderné bezpecnosti provozu elektrarny.

Modely turbulence

JelikoZ je 1 zdéanlivé jednoduché proudéni kapaliny komplexnim problémem, neni ani v silach
soucasné vypocetni techniky podat naprosto ptesné feSeni dané¢ho problému. To plati pfedevS§im v ptipadé
vyskytu turbulence v proudéni, coz je piipad prakticky vSech technickych aplikaci. V CFD vypoctech se
pouziva fada turbulentnich modeld, které jsou schopny uspokojivé tyto jevy fesit.

Zakladnimi modely turbulence jsou DNS (Direct Numerical Simulation), LES (Large Eddy
Simulation) a RANS ( Reynolds-Averaged Navier-Stokes equations). Nejmlad$im modelem je DNS, ktery
podava také nejpresnéjsi vysledky. Prostiednictvim Gplné soustavy Navier-Stokesovych rovnic fesi vSechna
relevantni méfitka proudu v prostoru a Case. Viry vzniklé v tekutiné popisuje od velkych struktur, az na
uroven témét molekularni. Tento model je pro svoji obrovskou naro¢nost na vypoletni prostiedky
pouzitelny pouze na velmi jednoduché ptipady proudéni. Jednodussim modelem na vypocet je model LES.
Ten modeluje velké viry pfimo a ty malé zjednoduSuje. Vyuziva soustavu filtrovanych Navier-Stokesovych
rovnic. Modely RANS jsou v soucasnosti nejhojnéji vyuzivané. Jsou zde vyuzivany Casové stfedované
Navier-Stokesovy rovnice. Toho je dosazeno nahrazenim proménnych v Navier-Stokesovych rovnicich
souctem jejich stfednich hodnot a fluktuaci. Mezi modely spadajici pod RANS jsou naptiklad modely:
misici délka, Spalart-Allmaras, k-¢, v2-f model, k- a jejich modifikace.
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Popis zkoumané mrizky

Ptedlohou zkoumané geometrie je distancni mfizka od firmy Westinghouse s geometrii pro reaktory
VVER-1000. Tento typ paliva byl na jaderné elektrarn¢ Temelin vyuzivan pfed zménou dodavatele paliva
na rusky TVEL. Tyto palivové soubory prosly béhem let n¢kolika modifikacemi, které mély odstranit
nezédouci deformace souborti béhem provozu reaktoru. Predloha miizky pro CFD vypocet pochazi ze
Skody JS a.s., kde byla soudasti testovaciho stendu pii zkouskéach paliva na kriticky tepelny tok.

Oproti plnohodnotné mftizce, kterd se nachazi v reaktoru, méa pouze 19 pozic pro makety palivovych
ty¢i, coz bylo dano omezenym elektrickym piikonem pro jejich vytapéni. Nad kazdym priitocnym kanéalkem
se nachazi turbulizujici lopatky a na obvodu jsou v protilehlych pozicich dvojice lopatek odlisné geometrie
slouzici k vhanéni kapaliny z perifernich oblasti do prostoru s ty¢emi a také pro lepsi vedeni miizky pfi
montazi, jak je vidét na obrazku 1 vlevo. Pti zpracovani geometrie pro preprocessor GAMBIT doslo také k
zanedbani nékterych drobnych prvki, jako napiiklad prolisy v plesich, jejichz prafez vici proudu je velmi
maly.

Obr. 1 - vlevo — pfedloha miiZky, vpravo - zjednodusend geometrie (render)

Metodika tvorby vypocetni domény
Metrologie mrizky

Vzhledem ke geometrické sloZitosti miizky a absenci 3D skenovacich prostiedki bylo nutné zvolit
spolehlivou metodu pro ziskani vSech rozmérti miizky. Zakladni snadno dostupné rozméry byly naméieny
pomoci posuvného méfitka. Detaily, pfedevSim ty tykajici se turbulizujicich lopatek, byly obdrzeny pomoci
metody spojujici posuvné méfitko, fotoaparat a 2D CAD program. Metoda spociva ve vytvoreni kontury
meéteného objektu na fotografii, ktera zaroven obsahuje zndmy referencni rozmér. Métitko vytvofené
kontury se nasledné upravi tak, aby referenéni rozmér dosahl své skute€né hodnoty. Tato metoda se ukéazala
jako spolehliva a presna.

75
FEKT, VUT v Bmg, Ustav elektrotechniky
CESKA NUKLEARNI SPOLECNOST ,,13. Mikul4sské setkani mladé generace CNS“ — 4. - 6. 12. 2013



Geometrie mrizky v preprocessoru GAMBIT

Po obdrzeni vSech relevantnich rozméri byla geometrie pfenesena do preprocessoru, kterym byl
zvolen program GAMBIT. Pfedem byl zvolen zékladni element miizky, jehoZz kopirovanim by bylo mozné
vytvofit vétSinu miizky. Tento zékladni element je zobrazen na obrazku 2. Jedinou piekazkou pfti jeho
kopirovani byla skuteCnost, ze trojuhelnikové prostifihy v miizce maji v celé oblasti shodny sklon. To
znamenalo zakladni element rozd¢lit horizontalné tak, aby se tento prvek dal kopirovat s ¢asti geometrie
nezavisle na oblasti s turbulizujicimi lopatkami, pro které¢ byly vhodné&jsi jiné kopirovaci postupy. Jedinou
odlisnosti zde byly periferni protilehlé oblasti, které¢ bylo nutné modelovat separatné. Vysledna geometrie je
vidét na obrazku 3.

=

a)

=
==

b1)

b2)

4]

el P

d)

Obr. 3 - Kompletni geometrie v programu

Obr. 2 - Elementdrni utvar miizky GAMBIT

Tvorba a optimalizace vypocetni sité

Snahou pii vypliovani modelii vypocetni siti bylo dosdhnout co mozna nejlepSich parametri této
sit€. V usecich, kde to bylo mozné, byla snaha vyuzit jako elementy sité Sestistény. V geometricky
komplikovanych tusecich, jako oblast na trovni turbulizujicich lopatek a oblast na urovni trojuhelnikovych
prostiihli, byly pouzity ctyistény. Vzhledem k pfedpokladanému kopirovani elementarniho objemu bylo
nutné vytvorit mezi vSemi odpovidajicimi si sténami vazby, aby bylo mozné plochy po zkopirovani propojit.
Toto propojeni stén je vidét na obrazku 4. VSude, kde se vyskytuji pevné stény, byla snaha generovat
zjemnéné sité v meznich vrstvach s minimalni tloustkou prvni vrstvy 0,2 mm. Po dokonceni sité v oblasti
miizky, byly pfed ni pfedfazeny objemy o celkové délce 20 hydraulickych priméra (1Dh = 8 mm) pro vyvin
proudéni a za miizkou vytvotena oblast o délce ptiblizn€ 0,5 m, coZ odpovida rozte¢i mezi miizkami. Celek
je na obrazku 5. Celkova sit’ vznikala fadou Uprav a kompromist, jejichZ vysledkem je sit’ s pfiblizné 17
miliony bunikami s parametrem equisize skew bezpe¢né pod hodnotou 0,8 (v rozsahu 0,7 az 0,8 se vyskytuje
0,07%) a hodnotou aspect ratio na urovni 4,5.
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Obr. 4 - Provazani odpovidajicich si ploch v programu

Gy

= E——

Obr. 5 - Boéni pohled na vypoctovou doménu

Vypocet kbdem ANSYS FLUENT

K samotnému hydraulickému vypoctu byl pouzit koéd FLUENT se zvolenym turbulentnim modele k-
¢ Realizable. Uloha byla feSena jako stacionarni bez uvazovani tepelného piikonu z tyéi. Okrajové
podminky byly definovany nasledovné: tlak 15,7 MPa; teplota vody 290 °C a rychlost vody na vstupu
5,12 m/s, coz byla hodnota vypoctend z pritoku a pruto¢ného prirfezu svazku. Vypoctova doména byla
rozdé€lena na 8 Casti pro paralelni vypocet algoritmem Metis. Napoprvé byl spustén vypocet na 500 iteraci s
prvnim fadem pfesnosti diskretizacniho schématu. Po dosaZeni konvergentniho trendu vypoctu byla
zménéna piesnost na druhy fad diskretiza¢niho schématu. Vypocet bylo mozné povazovat za zkonvergovany
zhruba po 1300 iteracich, kde pfestal byt znatelny pokles hodnot residui a hodnota residua kontinuity klesla
na hodnoty 1x10™.

Déle byl spustén druhy vypocet modifikovany tak, Ze trojuhelnikové prostithy v miizce byly
nastaveny jako nepratocné. Vzhledem k tomu, Ze vypocet s uUplnou geometrii vykazoval dobrou
konvergenci, byl v tomto pfipadé rovnou nastaven druhy fad presnosti diskretizacniho schématu s poctem
iteraci na 1000. Ustéleni poklesu residui bylo pozorovéano kolem 900. iterace.

Vysledky vypoctu

Ve vysledcich z obou feSenych konfiguraci geometrie byla vytvofeno mnoZstvi fezi obsahujici
kontury rychlostnich poli. Zkoumény byly pfedevSim rychlosti v ose z, tedy v podélné ose domény a
rychlosti pficné. V téchto fezech byl detailn¢ diskutovan vliv geometrie distanéni mfizky na proudéni
chladiva. Z vysledki vyplynulo, jak se ptfedpokladalo, Ze turbulizujici lopatky maji kladny vliv na
zintenzivnéni turbulence po proudu od mfiZzky a tim na zrovnomérnéni proudu chladiva okolo palivovych
ty¢i. Prikladem miZze byt stav kontur pti¢nych rychlosti, ktery je vidét na obrazku 6. Z téchto fezl je patrny
obéhovy proud iniciovany turbulizujicimi lopatkami. Tento proud je dobte patrny od poloh na urovni 40Dh
od mtizky, az do konce vypoctové domény.
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Obr. 6 - Kontury pii¢nych rychlosti s vyznacenymi vektory [m/s] +40Dh a +66Dh (1Dh=8 mm)

Z porovnani obou feSenych konfiguraci geometrie miizky nebyl ve vétSiné fezti patrny vliv
trojihelnikovych prostiihl na proudéni chladiva. Vyjimku samoziejmé tvotila oblast v tésné blizkosti téchto
utvart. Tam lze pozorovat projevy na piicné toky v blizkosti stén nad prostiihy, ale tyto vzruchy velice
rychle vymizi a dal$i prabeh proudu je shodny pro obé geometrie. Jednim z rozdila je vSak o ptiblizné 10%
mensi tlakova ztrata pro geometrii bez prostfihli. Pro porovnani obou konfiguraci byla vytvotena piimka v
blizkosti jedné z ty¢i, kde byla podél domény sledovdna hodnota pifi¢né rychlosti. Vynesena zavislost je
vidét na obrazku 7. Z této zavislosti je také patrny shodny prubéh pii¢né rychlosti pro obé geometrie.

Z analyzy vysledktl lze tedy fici, ze z hydraulického hlediska Ize pro budouci prace zabyvajici se
podobnou geometrii distan¢ni miizky zanedbat obdobné utvary jako zde trojuhelnikové prostiihy. To vede
pfi tvorbé vypocetni geometrie a sit¢ v ni k velké tspote ¢asu, omezeni poctu bun¢k vyuzitim Sestistént a
také k lepSimu prib&hu vypoctu vlivem kvalitnéj$i sit€¢ uvnitt miizky.
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0 +44
Obr. 7 - Hodnoty p¥i¢né rychlosti podél domény, zavislost rychlosti [m/s] na poloze
[mm] 0 odpovida spodni hrané myiZky, +44 mm konce turbulizujicich lopatek

Cervend — kompletni geometrie, modra — Zjednodusend geometrie
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METODY MERENI VYSOKOFREKVENCNIHO INDUKTOROVEHO
PROUDU VYKONNYCH INDUKCNICH SYSTEMU

P. Votava, I. Poznyak

Centrum vyzkumu ReZ s. . 0.

Abstrakt

Zajisténi spravné funkce induk¢niho systému v souladu s provoznimi postupy vyzaduje znalost jeho
parametrii, vCetné elektrickych a tepelnych. Bohuzel, vykonné vysokofrekvencni generatory nejsou
dostate¢né presnym zafizenim pro meéteni induktorového proudu. Pouzivani standardnich laboratornich
meéficich zafizeni je, ve vétsiné piipadl, nevhodné z technologického hlediska, nebo nemozné jelikoz
neexistuji. Proto je vyvoj senzori pro meéfeni induktorového proudu vysokofrekvencnich indukénich
systémul nezbytnosti. V ¢lanku je popséana filozofie ndvrhu a dualezité¢ charakteristiky senzorti pro meéteni
proudu do 1000A na frekvenci 1,5 — 4,5MHz. Rovnéz je uveden princip kalibrace, zpracovani signalu a
V neposledni fadé vyhody a nevyhody jednotlivych struktur.

1. Uvod

Indukéni systémy jsou kompletnim zafizenim pro ohfev nebo taveni kazdého elektricky vodivého
materidlu. V principu je indukcni proces zaloZen na piimé aplikaci dvou fyzikalnich zdkont, Jouleovo
efektu a Lenzové zakong, podle kterych se v kazdém elektricky vodivém materialu umisténém ve stiidavém
magnetickém poli generuji vitivé proudy, které ho svym priichodem ohtivaji. V zéklad¢ je kazdy indukéni
systém slozen z vysokofrekven¢niho generatoru, ptipojnic a induktoru. Systémy pro indukéni taveni jsou ve
vétSingé piipadd doplnény o studeny kelimek.

Technologie vysokoteplotni syntézy oxidd, keramiky a skel jsou rovnéz realizovany v indukénich
pecich se studenym kelimkem. Technologické instalace jsou charakterizovany frekvenci do SMHz, napétim
na induktoru do 10kV a induktorovym proudem vétSim nez 1kA. Pouziti standardnich laboratornich
meéfticich zafizeni je ve vétSiné pripadi nevhodné (z technologického pohledu) nebo nemozné, jelikoz
neexistuji.

Bohuzel, vykonné vysokofrekvencni generatory nejsou dostate¢né presnym zafizenim pro meéteni
induktorového proudu a z tohoto diivodu je tfeba méfit signal tésné pred induktorem na piipojnicich. Méteni
induktorového proudu v popsanych experimentalnich podminkach je velmi narocné diky velmi vysokému
prochéazejicimu vykonu, vysoké frekvenci, silnému elektromagnetickému ruseni a dal§im parametrim.

Z hlediska kalibrace je cely indukéni systém a jeho meéfené parametry, at’ kontaktnim nebo
bezkontaktnim zplisobem, zavisly na teploté, frekvenci, elektrickém schéma, geometrii a dalSich. Na tyto
zavislosti je nutné pamatovat pii kalibraci a pfi nasledném zpracovani signalu dopocitavat odchylky dle
vedlejsich parametri.

Z pohledu laboratornich experimenti a samoziejm¢ aplikaci v prumyslu je dilezité méfit
induktorovy proud s co nejvétsi piesnosti v zavislosti na opakovatelnosti, stabilit¢ a moZnostech fizeni
provadénych experimentl. V ¢lanku jsou popsany vybrané metody pro kontaktni a bezkontaktni méteni
induktorového proudu s moznostmi jejich pouziti.
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2. Metody méreni vysokofrekvencniho proudu

a) Bezkontaktni méreni pomoci solenoidu

Prvni moznosti méfeni induktorového proudu prochézejiciho skrze ptipojnice je umisténi solenoidu do
mezery mezi pfipojnicemi, obr 1. Diky vhodnému geometrickému tvaru ptipojnic a jejich vzdalenosti lze
povazovat souctové magnetické pole mezi nimi, a tedy pole, ve kterém je uloZena civka, za homogenni.
Vysledné indukované napéti bude dle Faradayovych a Maxwellovych rovnic viz rovnice (2).

do,

d r—
Y =—N—|B-ds=—-N
u(t) dt! s (1)

kde N je pocet zaviti solenoidu, B je vektor magnetické indukce, dS je konefna oblast ohrani¢ena
solenoidem a @s je stfidavy magneticky tok prochazejici skrze solenoid. V nasem piipad¢, kde B(t) je
rovnomé&rné rozprostieno uvniti solenoidu a oblast uzaviena solenoidem je S, rovnice (1) piechazi v rovnici

).

¥ )
x//
| i
! ' dB(t)
® ‘ @ ,:_.. U(t):—NSd— (2)
I | o t
~16kv -

Rl
~5kv\l _/~5kv

Obr. 1 - Méieni p_roudu pomoci solenoidu

V piipadé méieni touto metodou ovSem dochazi k dodatecnému fazovému posuvu na meéfici civce.
Vyslednou fazi lze tedy napsat ve tvaru

»= ¢ind + (ps (3)
kde ¢ind je fazovy posuv induktorového proudu a ¢s je dodateény fazovy posuv zpisobeny indukénosti
samotného senzoru. Pfi méfeni proudu dodate¢ny posuv neptedstavuje problém, ten nastane, pokud chceme

méfit nebo dopocitavat celkovy vykon indukéniho systému. Problematika vypoctu Uc¢iniku induktorového
proudu je podrobnéji popsana v ¢lanku [1].

b) Bezkontaktni mereni pomoci Rogovského civky

Druhym a velmi podobnym pfistupem jak méfit induktorovy proud je umisténi Rogovského civky do
stejné oblasti jako v pfedchozim piipad€¢ solenoid na obr. 1. Rogovského civka s toroidné-solenoidalni
geometrii bez magnetického jadra je vhodnéj$i pro takovéto méfeni pro jeji vetsi linearitu. Indukované
napéti zde samoziejmée podléhé stejnému Faradayové zakonu.

di
dt
kde @ je magneticky induk¢ni tok prochazejici uvnitf civky a M je vzajemna impedance méfici civky a
induktorovych ptipojnic. Elektrické schéma senzoru je na obr. 2.

do
ty=—"—=-M—,
u(t) ™ @)

V ptipad¢ zpracovani signalu jsou u této metody dulezité dva fakty. Prvnim je potieba integrace
meéteného signdlu pro ziskani redln¢ho tvaru pribéhu induktorového proudu. Integrace muze byt
implementovana v analogové nebo digitalni podobé. Ob¢ dve stejné jako kazdé dalsi predzpracovani signalu
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vnasi do méteni urcité zkresleni a zvétSuje se nepiesnost, v ptipad€ analogového integratoru se musi pocitat
i s frekvencni zavislosti obvodu. Pfi navrhu konstrukce specialniho senzoru piimo pro nasi aplikaci je tfeba
nutno pocitat s vhodnou volbou impedanéniho pfizpsobeni pro moznost ptimého pfipojeni senzoru k
elektronice pro zpracovani signalu.

Druhym problémem je stanoveni kvantitativniho zkresleni a ekvivalentni induk¢nosti. Pro vypocet
ekvivalentni induk¢nosti méficitho systému je nezbytné pfipojit dodatecnou rezistanci, provést méteni
integrovaného indukovaného napéti, a porovnanim hodnot namétenych s a bez rezistance zjistit jeji hodnotu.
Tato kalibrace Rogovského civky, kterd reprezentuje koeficient proporcionality mezi spojenim napétového
vystupu a derivaci magnetického toku je dana jeji geometrii, poCtem zavitli, rozmeéry a dalSimi vlastnostmi.

Dle znamych elektromagnetickych zakoni je proud prochazejici civkou dan vztahem (5), kde Uind(t)
je realné indukované napéti na civce. Bohuzel, je v této hodnoté¢ zahrnuto i napétové zkresleni dané
integraci A, které se pricita k idedlnimu pribéhu dle rovnice (6). Suma miize byt psadna ve tvaru (6) pouze
pokud uvazujeme linearni aproximaci zkresleni.

1t Rs Xg
i(t) == j u, . (t)-dt, ®) >
L3 R 0...300V
_ -u (6) 1
u|nd (t) tuldeal (t) + A' 6@ >_Q }9)—»
Oscillose
[ Uigea (t)clt @ Ro| | oodov ™
A=Ilim=2 ) i B
t—o t Obr. 2 - Elektrické schéma civkového senzoru

Substituci rovnice (6) do (5), provedenim jeji integrace a vypoctem dané limity s ¢asovou osou jdouci
do nekone€na, je mozné vyjadfit hodnotu zkresleni (7). Korekce meétfen¢ho signilu vyraznou mérou
upfesiiuje méfené vysledky, vice informaci v c¢lanku [4]. Kalibraci senzoru je mozné provadét
s vysokofrekvenénim generdtorem a hodnotu ekvivalentni induk¢nosti vypocitat jako stfedni hodnotu
Zz metfené frekvencni charakteristiky, nebo Citat frekvenci meéfeného signalu a zahrnout frekvencni zavislost
do vypoctl zpracovani signalu.

C) Kontaktni metoda zaloZend na méreni ubytku napéti na pripojnici

Tato metoda méfeni induktorového proudu je zaloZzena na Ohmové zakonég, kde proud prochdzejici
ptipojnici se specifickou impedanci vyvold Ubytek napéti ji imérny (8). Rovnice plati pro harmonicky
signal. Nejjednodussi cesta jak méfit proud timto zpisobem je vypocitat nebo zméfit frekvenéné-impedancni
charakteristiku pfipojnic, stanovit celkovou impedanci a méfit Ubytek napéti mezi dvéma body ptipojnice,

jak ukazuje obrazek 3.

U |

[lews| = TR ®)

Obr. 3 - Méfeni proudu pomoci solenoidu

Problematickou otazkou této metody je stanoveni celkové impedance mezi méficimi body na
piipojnici. Impedance je zavisla na teploté, frekvenci, proudu, geometrickych rozmérech a dalSich
parametrech. Pro prvotni odhad celkové impedance je mozné idealizovat vedeni a pii vypoctu rozloZeni
proudové hustoty nebrat v tivahu jev blizkosti jako okrajovou tlohu. Proud protékajici vodi¢em brat jako
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rovnomerné¢ rozprostien v malé ¢asti na povrchu vodice, tedy v hloubce vniku o. Potom je mozné vypocitat
efektivni odpor piipojnice Ry pomoci rovnic (9) a (10), kde f je frekvence, o elektricka vodivost, | vzdalenost
mezi méficimi body a h vyska pfipojnic. Vypocet reaktance X, je komplikovanéjsi, jelikoz je potieba
stanovit vlastni indukci piipojnice L, vzajemnou indukci M i kapacitni slozku mezi pfipojnicemi. Vypocet
vlastni i vzajemné induk¢ni slozky je popsan v ¢lanku [5] a konecna rovnice pro vypocet celkové impedance
je rovnice (11), kde a,b,c,d i | jsou rozméry piipojnice jako na obrazku 6, p je mérny elektricky odpor médi a
@ a y jsou parametry zavislé na konstrukci ptipojnic, ob€ jsou vice popsany v ¢lanku [5].

i

. 1
i), Ry Xp §=503 |— ©)
T:}_NY\_T_

| (10)
Ry=p—
) 5 O
AV {:} Y

2cl (11)
b ab b }

: A | 2l
VA BrTial LAl e
Obr. 4 - elektrické schéma méieni proudu
pomoci ubytku napéti

Konstrukce senzori je zavisla na geometrickém provedeni piipojnic, jelikoz existuje vice moznosti
jak prenaSet vykon a rozloZit napéti. Jedna z moZnosti je na obrazku 1, kde zemnici bod je vyveden
uprostied induktoru, dal§i moznosti je umistit zemnici bod az nakonec druhé ptipojnice. I to ma dopad na
konstrukci a vlastnosti senzorti. Pokud budeme konstruovat senzor dle prvni moznosti, bude nezbytné pouzit
galvanické oddé¢leni mezi kontakty senzoru na ptipojnici a elektronikou pro zpracovani signalu. Pouziti
galvanického oddéleni je takika nezbytnosti u obou moznosti, diky pfitomnosti velmi vysokého vykonu,
ktery by mohl znicit cely méfici fetézec. Jeho pouziti bude mit zcela jisté vliv na méfeny signal z hlediska
vétSiho zkresleni a zaSumeéni, uz tak slabého signalu.

I ptesto by tato metoda méfeni induktorového proudu méla vykazovat malé zkresleni méteného
prabéhu a nebude dochézet k dodate¢nému fazovému posuvu, jelikoz zde neni pfitomna dalsi civka pro
akumulaci energie, coz je vhodné naptiklad pti vypoctu uc€iniku.

d) Kalorimetricka kontaktni metoda zaloZend na méreni vykonovych ztrat

Tento pfistup je zaloZzen na méfeni vykonovych ztrat induktoru. Zde je mozné méfit vykonové ztraty
V induktoru pomoci kalorimetrické rovnice skrze rozdil vstupni a vystupni teploty jeho chladici vody a
rychlosti prutoku vody v induktoru. V tom pfipadé muze byt proud induktorem definovan jako:

P
— 0SSes , 1 2
Ri nd ( )

Iind

kde Rind je odpor induktoru, ktery mize byt méfen pomoci RLC metru, nebo definovan jako:

7-W(D +6)

Rig =P 5-h

: (13)

kde p je méry elektricky odpor materialu induktoru, W pocet zavita civky, D vnitini pramér induktoru, h
jeho vySka a J je hloubka vniku elektromagnetického pole do induktoru. Vykonové ztraty jsou potom
definovany rovnici (14).

Plosses :Cp QyAlg’ (14)
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kde Cp je tepelna kapacita vody, Q jeji prutok, y hustota a A9 rozdil vstupni a vystupni teploty vody.
Vyhodou této metody je jeji jednoduchost, velmi dobra presnost a nezavislost na signalu méten¢ho proudu.

e) Opticky vldaknovy senzor proudu

Tento opticky senzor stfidavého proudu je zalozen na Braggové miizce ktera je deformovana nebo
spiSe protahovéna pomoci magnetostrikéniho materialu. Princip funkce ukazuje obrazek 5, kde stfidavy
proud prochazejici skrze vodi¢ vytvaii stiidavé magnetické pole H s danou intenzitou ve vzdalenosti D od
jeho stfedu. Intenzita magnetického pole je dana rovnici (15).

|

= (15)

Hlavni ¢ast senzoru se sklada z rovnomérné Braggovy miizky, ktera je upevnéna v magnetostrikénim
materidlu ve vzdalenosti D od stfedu ptipojnice paralelné se smérem magnetickych siloCar. To znamena, ze
pokud bude ptipojnici prochazet stiidavy prou I(t), magnetostrikéni material bude deformovan ve svoji délce
ve sméru magnetickych silocar.

Il

Magnetic field line —
High voltage bus ———

Thermal contact —_ I
Optical fiber \\ D

Tunable
Laser {

[ —FBG

Magnetostrictive
rod

Photodiode and
Electrical Spectrum Analyzer

Obr. 5 - Blokové schéma optického senzoru induktorového proudu

V principu je svételnym zdrojem tunelova laserova dioda emitujici zafeni skrze standardni optické
vlakno a cirkuldtor do Braggovy miizky, kde je zafeni vystaveno modulaci, odrazeno zpét a pomoci
elektrického spektralniho analyzatoru méfen signal na fotodiodé. V tom piipad¢€, pokud vysokonapétovou
ptipojnici prochazi sttidavy proud I(t) = locos(Qt), kde lo je amplituda a Q2 modulacni frekvence, mizeme na
spektralnim analyzatoru naméfit amplitudu signalu Vaq(t) s frekvenci 202 dle rovnice (16).

CRrW[. . K
Voo (4,10) = Py Y] |:Ceff o +(27ZD)2 Io} (16)

kde Pt je opticky vykon emitovany tunelovou diodou, 0R(1)/0A je prvni derivace odrazivosti a Ce |
K jsou magnetostrikéni parametry materidlu.

Tato metoda dovoluje nepfetrZité méfeni stfidavého proudu bez pfimého kontaktu s piipojnicemi,
muze byt nainstalovan v tésné blizkosti, aniz by se musel d€lat konstrukéni zdsah nebo pteruSovat vodic.

3. Laboratorni vySetfovani méreni proudu pomoci iibytku napéti na pripojnici

Pro experiment byl vytvofen induk¢ni systém tvofeny z NF generdtoru, médénych piipojnic
obdélnikového prifezu a induktoru jako zatéze. Systém je nacrtnut na obrazku 6, kde NF generator je
pfipojen pies dvouvodicové izolované vedeni k pfipojnicim a posléze induktoru. Na piipojnice byly
napajeny dva médéné hacky jako piny pro osciloskopické sondy a ostatni spoje byly tvofeny pomoci
nemagnetickych Sroubil. Konstrukéni rozméry a charakteristika pfipojnic je nacrtnuta na obrazku 7.
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Obr. 6 - Nacrt experimentdlni instalace

Tabulka 2 ukazuje oCekavany ubytek napéti na piipojnicich v zavislosti na prochazejicim proudu,
vlastni, vzajemné a celkové impedanci. Impedance a efektivni odpor, Tabulka 1, byly vypog¢itany z rovnice
(11), s geometrickymi parametry dle tabulky 3. Tabulka 4 obsahuje vypoctené hodnoty dle rovnice (11) pro
dvé frekvence a jejich porovnani s efektivnim odporem a vlastni induk¢nosti méfenymi RLC metrem.

o
«

Y

K
< 2c

Obr. 7 - Geometrie p¥ipojnic

f [Hz] | 4100 5000 8000 12500 | 17000 | 22000 | 26200
[m] 1,06E- | 9,59E- | 7,58E- | 6,07E- | 5,20E- | 4,57E- | 4,19E-
0 03 04 04 04 04 04 04
[Q] 1,25E- | 1,42E- | 1,86E- | 2,35E- | 2,73E- | 3,10E- | 3,38E-
R 04 04 04 04 04 04 04
[Q] 132E- | 1,49E- | 1,90E- | 2,34E- | 2,72E- | 3,10E- | 3,38E-
Xself 04 04 04 04 04 04 04
[Q] 6,31E- | 7,70E- | 1,23E- | 1,92E- | 2,62E- | 3,39E- | 4,03E-
Xgap 05 05 04 04 04 04 04
[Q] 1,96E- | 2,26E- | 3,13E- | 4,27E- | 5,34E- | 6,49E- | 7,42E-
Xmutual 04 04 04 04 04 04 04
[Q] 2,32E- | 2,67E- | 3,64E- | 4,87E- | 6,00E- | 7,19E- | 8,15E-
VA 04 04 04 04 04 04 04
Tabulka 1 — Impedancni parametry piipojnic
f[Hz] /1 [A] 4100 5000 8000 12500 | 17000 | 22000
3,49E- | 4,00E- |5,46E- | 7,30E- | 9,00E- | 1,08E-
15 03 03 03 03 03 02
8,13E- | 9,34E- | 1,27E- | 1,70E- | 2,10E- | 2,52E-
35 03 03 02 02 02 02
1,28E- | 1,47E- | 2,00E- | 2,68E- | 3,30E- | 3,95E-
55 02 02 02 02 02 02
1,74E- | 2,00E- |2,73E- | 3,65E- | 4,50E- | 5,39E-
75 02 02 02 02 02 02
2,21E- | 2,54E- | 3,46E- | 4,63E- | 5,70E- | 6,83E-
95 02 02 02 02 02 02
Tabulka 2 — Ubytek napéti v zdvislosti na proudu a frekvenci
f [Hz] [120 1000 b ml 0.08
Rmeasured  [Q] | 9,40E-2 | 9,20E-2 c [m] 0,0005
Rcalculated [Q] 1,00E-3 4,33E-4
Lmeasured [H] 1,00E-6 | 0,30E-6 d [m] 0,002
Leatculated  [H] 1,04E-7 | 1,62E-6 o (ml 0.195
Tabulka 4 — Porovndni R, L hodnot
/ [m] 0,195
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V nasledujicich tabulkach 5 a 6 je vycisleno porovnani métené¢ho ubytku napéti na experimentalni
instalaci sestavené v laboratornich podminkach. Tabulka 5 obsahuje data méfena pomoci True RMS
multimetru ptipojené¢ho na piny ptipojnic a v Tabulce 6 jsou data méfena pomoci osciloskopu. Z téchto dat
lze vycist rostouci tendenci méteného ubytku napéti, jak s frekvenci, tak s proudem. Rozdil mezi hodnotami
l1ze vysvétlit riznymi vstupnimi impedancemi méficich pristrojii a zpisobem vypoctu efektivnich hodnot
signalu, ktera je na osciloskopu standardné integrovana dle rovnice (17). K experimentu byl pouzit
tranzistorovy generator s obdélnikovym priabéhem vystupniho proudu, obrazek 8, kde prvni pribéh
predstavuje vystupni proud generatoru, méreny pomoci klestové proudové sondy, a druhy prabéh ubytek
napéti mezi méticimi body ptipojnice, méfeny pomoci diferencidlni napétové sondy.

I1A]/fH2] / U V] 4100 5000 8000 ITA]/f[Hz] / U [V] 4100 5000 8000

20 2,070 2,372 3,207 20 0,760 0,800 1,062
25 2,272 2,543 3,419 25 0,724 0,835 1,066
30 2,458 2,717 3,700 30 0,758 0,760 1,073
35 2,631 2,891 4,052 35 0,766 0,837 1,077
40 2,796 3,068 4,473 40 0,698 0,842 1,022
45 2,954 3,245 4,965 45

Tabulka 5 — Ubytek napéti méieny pomoci Tabulka 6 — Ubytek napéti méieny pomoci

True RMS Multimetru FINEST 703 Osciloskopu Agilent Tech. MSO7104A
500¢/ @ 2000/ @ ] 43008 5000/ Stop 5 @ 1250

Inductor current

U= ljuz(t)dt
T39 (17)

RMS(1): 261.7mA | Ampl(1): 610mA | RMS(2): 53.96mV | Ampl(2 ): 429mV

J

Obr. 8 - Pritbéh méienych signalit na osciloskopu
4. Zavér

Vystupem naSich experimenti by mél byt vybér vhodné metody pro méteni induktorového proudu,
Z hlediska piesnosti méfeni a vyhodnoceni signalu. Po dikladné teoretické a experimentalni analyze by méla
vzniknout jakési reSerSe pouZitelnych metod meétfeni v zavislosti na elektrickych a geometrickych
parametrech induk¢nich systémi. Nésledovat bude konstrukce vlastniho senzoru pro specidlni piipad
technologického feSeni induk¢niho systému umisténého v nasi laboratofi indukéniho ohfevu a jeho integrace
do senzorického systému.
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PROBLEMATIKA NADLIM I'l:Ni KONCNETRACE URANU
V PITNE VODE

Jan Krmela
UJV Rez as., Rez

Abstrakt

Od roku 2010 byl zptisnén na zaklad¢ doporu¢eni WHO hygienicky limit pro maximalni koncentraci
uranu v pitné vodé z 30 na 15 ug/l. Na toto zptrisnéni reagovala vétSina dotéenych upraven pitnych vod
pouzivanim iontoménicl selektivnich na uran. Ackoli je béznou praxi v chemickém primyslu, Ze se
iontoméni¢e regeneruji, v CR neexistuje technologie, ktera by tuto ¢innost zajiitovala pro iontoménice
kontaminované uranem. Diivodem je, ze spolecnosti provadéjici chemickou regeneraci iontoménicti neumi
regenerovat iontoménic¢e kontaminované radionuklidy, resp. nemaji piislusna povoleni. Soucasna praxe je
tedy takova, zZe upravny jsou nuceny iontoménic¢ po piiblizn€ 2 letech provozu, kdy je nasycen, vyménit za
novy. Coz vede ke zvyseni vydajii na provoz zafizeni na separaci uranu z pitné vody. Regenerace (op&tovné
vyuziti ionexu) by vedla k zlevnéni technologie s moznosti vyuziti uranu z eluatu jako vstupu do technologie
pro vyrobu ,,zlutého kolace™ v uranovém primyslu.

1. Uvod

Ptirodni podzemni vody pouzivané pro piipravu pitnych vod obsahuji fadu kationtl, aniont, prvkl a
dalsich latek (Ca, Mg, Fe, Mn, tézké kovy, radioaktivni prvky, arsen, chrom, uhli¢itany, sirany,
fosfore¢nany, kiemicitany, fulvinové a huminové kyseliny atp.) v zavislosti na pidnim sloZeni, ze kterého je
patfi¢nd voda odebirana. Pro pitnou vodu je dilezité vyhovét veskerym pozadavkiim, mezi néz pravé patii
obsah latek v pitné vod¢, na nezdvadnost pitné vody.

Mezi prvky, které ovliviiuyji kvalitu pitné vody pfedev§im z podzemnich vod, patii také radioaktivni
prvky, obsazené v horninovych profilech, odkud je voda ziskavdna. Jednd se o elementy s dlouhymi

vvvvv

Uran a jeho rozpadové produkty se vyskytuji ve vSech slozkach Zivotniho prostiedi. Do uvedeného
prostfedi se dostavaji jednak piirozenou cestou — zvétravanim a vyluhovanim pfislusnych hornin, jednak
jako dusledek ¢innosti ¢lov€ka v souvislosti s vyuZitim surovin, uran obsahujicimi (na pf. spalovanim uhli,
pouzitim fosfatovych hnojiv pochézejicich z oblasti se zvySenym obsahem uranu, hornickou cCinnosti
spojenou s dobyvanim a zpracovanim uranovych rud atd.).

Uran se pfirozen¢ vyskytuje ve Ctyfech oxida¢nich stavech. Nejpohyblivéjsi je jeho hexavalentni
stav, ktery ve formé uranylového iontu, je vysoce rozpustnou formou uranu ve vodé.

Mobilita uranu v ptidé€ 1 ve vod¢ je ovliviiovana fadou faktorli: zejména sorpénimi vlastnostmi ptdy,
jejimi okolnimi oxida¢né — redukénimi potencidly, hodnotou pH kapalného prostiedi, ptitomnosti
komplexotvornych latek umoziujicich vytvaret vodou rozpustné komplexni slou¢eniny uranu (uhli¢itany,
kyselé uhli¢itany, chloridy, sirany, fosfore¢nany, fluoridy, huminové a fulviové kyseliny).

Slozitymi procesy v prostfedi pidy a pfitomnych sediment dochazi v disledku probihajicich redox
reakci jak ke tvorb& nerozpustnych sloucenin niZe valenénich forem uranu, tak k jejich mozné reoxidaci, kdy
vznikajici rozpustna forma U (VI) je opét vyluhovatelna do podzemnich vod.

Obsah uranu v podzemnich vodach, v zavislosti na geologickém slozeni podzemi, mize dosahovat az
stovek pg/l. V pramenech slouzicich k ptipravé pitné vody se soucasné primérné koncentrace uranu udavaji
v hodnotéach desetin az jednotek pg/l. VéEtsi koncentrace uranu jsou vyjimkou.
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V soucasné dob¢ vystupuje do poptedi problém spojeny s odstraniovanim uranu z ptipravovanych
pitnych vod. Na zakladé doporué¢eni WHO byl stanoven novy limit pro koncentraci p¥irodniho uranu (*U,
235U a 2*8U) na tirovent 15 pg/l jako nejvyssi mezni hodnota. Od 1. ledna 2010 vyslo v platnost doporuéeni
hlavniho hygienika CR, které tento limit posunulo z 30 pg/l na pravé 15 pg/l stanovené WHO. Zménu limitu
bylo proto nutno v CR fesit, jelikoZ byly zdroje pitné vody (podzemni pitné vody), které novému limitu
neodpovidaly. [1] WHO nicméné v roce 2011 uvedla, Zze dosavadni studie prokazali, Ze pro limitni hodnotu
30 pg/l uranu v pitné vod¢ nebyl prokdzan, zadny negativni vliv na lidsky organizmus (chemicka toxicita).

[2]
2. Hygienické pozadavky na pitnou vodu

Pitnou vodou je veskera voda v plivodnim stavu nebo po upravé, kterd je urcena k piti, vafeni,
piipravé jidel a napoji, voda pouzivana v potravinafstvi, voda, ktera je urCena k péci o tclo, k ¢isténi
pfedmétl, které svym urcenim piichdzeji do styku s potravinami nebo lidskym télem, a k dalS$im acelim
lidské spotieby, a to bez ohledu na jeji ptivod, skupenstvi a zptsob jejiho dodavani [3].

Hygienické pozadavky na zdravotni nezavadnost a Cistotu pitné vody (dale jen "jakost pitné vody")
se stanovi hygienickymi limity mikrobiologickych, biologickych, fyzikalnich, chemickych a
organoleptickych ukazatelii. Hygienické limity se stanovi jako nejvy$$i mezni hodnoty, mezni hodnoty a
doporucené hodnoty. Doporucené hodnoty jsou nezavazné hodnoty ukazateli jakosti pitné vody, které
stanovi minimalni zZadouci nebo pfijatelnou koncentraci dané latky, nebo optimalni rozmezi koncentrace
dan¢ latky. Za pitnou vodu se nepovazuje piirodni 1é¢ivy zdroj a ptirodni mineralni voda [4].

Provozovatel potazmo vlastnik vodovodu [3] miZze na zddost u pfislusného organu ochrany
vefejného zdravi (Ministerstvo zdravotnictvi, krajské hygienické stanice, Ministerstvo obrany a Ministerstvo
vnitra) povolit na ¢asové omezenou dobu uziti vody, kterd nesplituje mezni hodnoty ukazateli vody pitné
nebo nejvyssi mezni hodnoty (nesmi byt ohrozeno vetejné zdravi, napravna opatieni jsou dostacujici k
odstranéni zavady do 30 dnli a nedodrzeni hygienického limitu jakéhokoli ukazatele s nejvyssi mezni
hodnotou netrvalo béhem poslednich 12 mésict déle nez 30 dnt1), s vyjimkou mikrobiologickych ukazateli.

Zjisti-li provozovatel potazmo vlastnik vodovodu [3], Ze napravnymi opatfenimi neni mozné
dodrzeni ukazatelii s nejvy$$i mezni hodnotou, s vyjimkou mikrobiologickych ukazateli, miize pozadat
pfislusny organ ochrany vetejného zdravi o ureni mirngj$iho hygienického limitu, nez stanovi provadéci
pravni ptedpis. Organ ochrany vetejného zdravi miize na ¢asové omezenou dobu urcit mirnéjsi hygienicky
limit ukazateld s nejvy$si mezni hodnotou, s vyjimkou mikrobiologickych ukazatell, jestlize pouzivani vody
takové jakosti po stanovenou dobu nepovede k ohroZeni lidského zdravi a pitnou vodu neni moZzZné
Zabezpecit jinym piiméfenym zplsobem. Urceni mirn&jsiho hygienického limitu omezi piislusny organ
ochrany vetejného zdravi na dobu co nejkratsi, kterd nesmi presahnout dobu 3 let. Na Zadost provozovatel
potazmo vlastnik vodovodu muliZe byt tato doba prodlouZena, nejdéle vSak na dalsi 3 roky. Pfed uplynutim
doby, na kterou byl mirn¢j$i hygienicky limit omezen, je provozovatel potazmo vlastnik vodovodu povinny
dolozit pfislusnému organu ochrany vefejného zdravi, zda a v jakém rozsahu byla zjedndna naprava. Ten
poté provede kontrolu.

Za mimotadnych okolnosti miiZze pfislusny orgédn ochrany vefejného zdravi na zéklad¢ Zadosti
podané nejpozdéji 5 mésici pred uplynutim lhity prodlouzené, jak je uvedeno vyse, povolit dalsi
prodlouzeni mirnéjSiho hygienického limitu, a to nejdéle na obdobi 3 let avSak jen v ptipadé¢ pokud
prodlouZeni mirngj$iho hygienického limitu povoli Komise Evropskych spolecenstvi na Zadost podanou
jménem Ceské republiky p¥isluinym organem ochrany veiejného zdravi. [3]

3. Pozadavky SUJB pro provoz zarizeni na separaci uranu z pitné vody a
nakladani s nasycenymi ionexy z téchto zarizeni

V soucasné dob¢ se v souvislosti se stanovenim nejvyssi mezni hodnoty pro ukazatel uran v pitné

vodé¢ instaluji nebo jiz byly instalovany na ne¢kterych vodovodech zatizeni pro odstraiiovani uranu z pitnych
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vod. Hlavni slozkou zafizeni, ktera odstraniuji uran z pitnych vod, jsou obvykle ionexové filtry. Obsah uranu
v naplnich ionexovych filtri se po n¢kolika mésicich az letech pouzivani pohybuje v fadech jednotek az
desitek gram@ uranu na litr ndpln¢ filtru. JelikoZ jsou néplné¢ kontaminované ptirodnimi radionuklidy
(uranem, ale také dalSimi ptirodnimi radionuklidy), je nutné se pro provoz téchto technologii a nakladani s
naplnémi filtrti fidit pozadavky Zakona ¢. 18/1997 Sb. ve znéni pozd¢jsich predpist (Atomovy zakon) [5] a
dalsich piislusnych pravnich predpisi. Aktivita jednotlivych radionuklidi se pohybuje v fadech az 108 Bq na
jednu napli (objem naplné se pohybuje okolo 1 m®) [6].

SUJB na zaklad& nutnosti fesit tuto problematiku uvadi piehled pozadavkii na provoz pracovist’ s
technologiemi na odstrafiovani uranu z pitné vody. Tyto pozadavky SUJB vychazi z Atomového zakona a
ptislusnych pravnich ptedpisi a jsou povazovany dostatecné v oblasti zajiSténi radiacni ochrany na téchto
pracovistich. SUJB rozdélila tyto pozadavky na oblast radiani ochrany, oblast piepravy a oblast jadernych
materiali.

4. Speciace uranu v podzemnich vodach

Jak jiz bylo uvedeno, uran se vyskytuje ve ctyfech valencnich stavech: pouze oxidac¢ni stavy IV a VI
jsou v ptirodnim prostfedi stabilni. Ve vodnim oxida¢nim prostfedi pii hodnotach pH < 5 jsou vysoce
stabilni ionty UO2?" tvoiicich s fadou soucasné piitomnych komplexotvornych aniontii stabilni rozpustné
slouceniny.

V ptirodnich vodach je nejcastéji se vyskytujici se a nejdilezitéjsi ligand tvorici rozpustné komplexy,
karbonatovy (bikarbonatovy, trikarbonatovy) anion. V zavislosti na vzdjemné koncentraci uranylovych a
karbonatovych iontl, hodnot¢ pH a dalSich veli¢in vznikaji stabilni rozpustné komplexy o slozeni
[UO2(CO3)2]* a [UO2(CO3s)s]*. V piitomnosti vapenatych iontli pak pfevazuje slouéenina Ca2UO2(CO3)s.

Obr. 1 nizorné vystihuje chovani uranylovych iontd v systému H,O — UO2?* v nepiitomnosti a
pritomnosti fady komplexotvornych slozek, v pfirozenych vodach obycejné pfitomnych, v zavislosti na
hodnoté pH systému.

V &istych roztocich (Obr. 1a) za nepiitomnosti komplexotvornych iontdi a pfi koncentraci uranu 108
mol/l vznikaji pfevazné mononuklearni specie (UO2?*, UO,0H", UO2(OH)2°) v Sirokém rozsahu hodnot pH.
Pti vyssi koncentraci U (VI) a se zvysujici se hodnotou pH pak pievladdaji polynukledrni specie (napf.
(UO2)3(OH)s").

Ve vétSing ptirodnich podzemnich vod jsou dominantni komplexotvornou slozkou ionty HCO3™ a
COs% tvotici s U(VI) pevné komplexy (Obr. 1b). V zavislosti na hodnoté pH vznikaji vedle neutralni
slou¢eniny UO2CO3° s rostouci hodnotou pH roztoku velmi pevné karbonatové komplexy. V oblasti pH 6 —
8 existuje komplex [UO2(COs)2]*. Se zvysujici hodnotou pH (> 7,5) pak velmi pevny komplex
[UO2(CO3s)3]*.

Obr. 1c zachycuje prubéh tvorby rozpustnych komplexii U (VI) ve vodach za ptitomnosti
fluoridovych, fosfatovych, siranovych a karbonatovych iontd. Tento pfipad je uvadén jako specialni piipad
vod, které se vyskytuji v blizkosti uranovych dolt, nebo v oblastech zpracovani prirodnich fosfati. Soucasna
pfitomnost uvedenych druhi aniontli rozdéluje vznikajici komplexy do tii oblasti v zavislosti na hodnoté pH
sledovaného systému. V kyselém prosttedi (pH < 4) dominuji sulfatové komplexy. S rostouci hodnotou pH
vznikaji postupné slouéeniny UO2HPO4. V oblasti pH 4 — 8 pievladaji komplexy UO2PO4 a [UO2(HPO4)2]*
. Teprve nad hodnotou pH 8 vznikaji karbonatové komplexy [UO2(COs)s]*, které pii hodnotach nad pH 9
jsou dominantni.
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Obr. 1 - Rozdéleni hydroxokomplexii (Obr. 1a), karbondtovych komplexii (Obr. 1b) iontii a
smiSenych komplexui uranylovych iontii (Obr. 1c) v zavislosti na hodnoté pH systému.
Pocdtecni koncentrace uranu 2,4 ug/l (108 mol/l) p¥i 25°C a atmosférickém tlaku CO-.
Vychozi koncentrace fluoridovych (0,3 mg/l), chloridovych (10 mg/l), siranovych (100
mg/l), fosfatovych (0,1 mg/l) iontit a Si0> (30 mg/l). [7], [8].

Z uvedenych obrazka lze dedukovat, ze v podminkach ptirodnich podzemnich vod, nejcastéji
uréenych pro ptipravu vod pitnych (v neutrdlnim nebo mirné¢ alkalickém prostfedi) obsahujicich dostatecnou
koncentraci hydrouhli¢itanli nebo uhlicitanii, respektive sulfatd, se uran (VI) bude vyskytovat v
komplexnich formach: [UO2C0O3]°, [UO2(COs)2]*, [UO2(COs)s]*, respektive [UO2S04]° a [UO2(SO4)2]%.
Vyjimecéné, pokud jsou v systému piitomny fosfo-ionty, jsou jejich komplexy s U (VI) predominantni v
oblasti pH 6 — 7,5.

Pro komplexaci uranu (a jeho mobilitu) v pfirodnich podzemnich vodach jsou rovnéz vyznamné
pritomné organické substance. Nejcastéji jsou zastoupeny huminové a fulvinové kyseliny. Vznik uranovych
komplexii s uvedenymi organickymi substancemi je znacné zavisly na hodnoté pH prostredi (stupent
ionizace uvedenych kyselin je zavisly na hodnoté pH). Obecné lze fici, Ze pfitomnost uvedenych
organickych substanci hraje diilezitou roli pii sorpci U (VI) v oblasti nizSich hodnot pH. V neutrdlnim
prostiedi pak znovu ptevazuji karbonatové komplexy U (VI) [7], [8].

5. Technologie na odstrafiovani uranu z pitné vody

Piskova filtrace: ke sniZeni koncentrace uranu v pitné vodé je malo efektivni. Jeji ii€innost se odhaduje na 0
—10 % [9].

Aktivni uhli: bylo rovnéz pouzito k uvedenému t&elu [10]. Uinnost aktivniho uhli je zavisla na sloZeni
pitné vody a typu aktivniho uhli (50 - 100%). Pti filtraci dochéazi k ¢astecné zméné slozeni pitné vody a neni
mozna efektivni regenrace.

Nanofiltrace: se vyznacuje dobrou ucinnosti (95 -100%). V prub&hu filtrace vSak dochazi ke zméné slozeni
pitné vody a je potieba nésledna uprava pitné vody.

Reverzni osmoza: je Casto pouzivany proces [11], [12] pro odstrafiovani uranu z pitnych vod. Je moZno

N 24

doporucovan pro oblasti, kde neni mozno upravovat vodu centralné pro vétSinu obyvatel. PouZziva se proto
velmi Casto v USA. V pribéhu filtrace pomoci reverzni osmézy dochdzi ke zméné sloZeni pitné vody a je
potieba nasledna uprava pitné€ vody.
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Anorganické sorbenty: existuje fada anorganickych sorbentl, které vykazuji dobré vlastnosti z hlediska
sorpce uranu z pitné vody (¢innost okolo 90%). Nevyhodou je v§ak pomérné Spatnd moZnost regenerace.
Rada anorganickych sorbentii je pomérné draha v porovnani s cenou méni&i ionti.

M¢nici iontl: pouZzitim vhodného ménice iontii 1ze dosdhnout az 100 % odstranéni uranu z upravované
vody. Pro provozovatele je jejich vyuziti velmi vyhodné (i kdyz ekonomicky néro¢né). Ptislusné
technologické zafizeni potifebuje minimalni stavebni prostor, je dodavéano ,na kli¢*“. Dodavatel vyskoli
obsluhu a odebere zpét pouzity sorbent, coz velmi dilezité, jelikoz provozovateli tak odpadd obtizny
problém spojeny s regeneraci sorbetu ¢i piipadnou likvidaci. Pro odstraniovani uranu z pitné se hodi siln¢ a
slab¢ bazické ionexy, prave z diivodu vyskytu uranu v pitné vodé ve form¢ aniontového komplexu.

Jak vyplyva z vyse uvedenych udaji uvedené postupy (az na piskovou filtraci) se vyznacuji dobrou
ucinnosti a jedna se bézné pouzivané technologie v uUpravnictvi vody. Jejich hlavnim nedostatkem pii
odstranovani uranu z pitné vody je vznik vétsiho mnozstvi jak odpadnich vod, tak i pevného odpadu s
relativné vysokym obsahem uranu. Nasledna likvidace vzniklych odpadnich produktti mize byt problémova
a ekonomicky nékladnéd (s vyjimkou pouziti ménici iontd, kde je mozné konec regenerovat a opétovné
pouzit).

6. Zaveér

Na zaklad¢ zjisténych informaci je vidét, Ze problematika je velmi rozsahld a ze pii odstranovani
uranu z pitné vody neni diilezity pouze vybér vhodné technologie. Je nutné pracovat s latkami, které maji
pouziti pro kontakt s pitnou vodou. lonexy a dalsi zafizeni, které tak prichazeji do kontaktu s pitnou vodou,
musi byt certifikovany p¥islusnymi organy Ceské republiky.

Dal$im problém je samoziejmé nakladani s nasycenym ionexem. SUJB v tomto piipadé vydala
doporuceni pro nakladani s nasycenym ionexem. V piipadé nakladani ionexu se vSak doporucuje vse
konzultovat praveé s SUJB.

Na zakladé¢ ziskanych informaci o sorbujicich materidlech pro separaci uranu z pitné bude veden dliraz
na vhodné zvolené ionexy, kterymi jsou siln¢ a slabé bazické ionexy, které jevi nejlepsi vlastnosti pro
separaci uranu z pitné vody. Vyhodou téchto ionext je, Ze fada z nich je jiz certifikovdna pro kontakt s
pitnou vodou a je tak vhodnd pro naSe pouZiti na vodarnach, kde fesi problematiku nadlimitni koncentrace
uranu v pitné vode¢.
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OPTIMALIZACIA UKLADANIA RADIOAKTIVNYCH ODPADOV
Z. DEMONTAZE PAROGENERATORA Z POHLCADU
EXTERNEHO OZIARENIA

Martin Hornacek, Viadimir Necas
Ustav jadrového a fyzikalneho inZinierstva, Slovenska technicka univerzita v Bratislave

Abstrakt

Demontdaz velkych komponentov (napr. tlakova nadoba reaktora, vnutroreaktorové casti,
kompenzator objemu, parogenerator) patri medzi najnarocnejSie Cinnosti procesu vyrad’ovania jadrovych
elektrarni (JE) z prevadzky.

V ramci planovania procesu demontdze uvedenych komponentov je nutné¢ zohladnit mnozstvo
faktorov, medzi ktoré patri aj transport a ukladanie vznikajacich radioaktivnych odpadov do tloziska.
Prispevok sa zaobera moznost’ami ukladania radioaktivnych odpadov z demontaze parogeneratorov JE V1 v
Jaslovskych Bohuniciach (2 bloky s reaktormi typu VVER 440/230, Standardna prevadzka). Skima
moznosti ulozenia v rdéznych typoch ulozisk a kladie déraz na analyzu vysledkov vypoctov externé¢ho
oziarenia na povrchu obalového stboru (pouzity vypoctovy prostriedok VISIPLAN 3D ALARA) v
zavislosti na vnutornej konfigurdcii odpadu. Zaroven analyzuje vplyv doby skladovania (pred kone¢nym
uloZenim do obalového stiboru) a dekontaminécie na oZiarenie personélu pocas Ciastkovych ¢innosti.

1. Uvod

Neoddelitel'nu sucast’ procesu vyrad’'ovania jadrovych elektrarni (JE) z prevadzky tvoria demontazne
¢innosti technologickych zariadeni. ZvlaStnu skupinu zariadeni urenych na demontaz tvoria tzv. velké
komponenty, ktoré mozno definovat’ ako akukol'vek ¢ast’ JE, ktordh mozno odstranit’ bez rozrezania na
menSie Casti, je skladovand, resp. uloZena v neStandardnom obalovom stbore a ktora si vyZaduje osobitné
opatrenia prislusného dozorného organu z dovodu svojej hmotnosti, objemu alebo kontaminacie
radionuklidmi [1]. Je zrejmé, Zze uvedena definicia ma pomerne Siroky rozsah, spravidla sa vSak za vel'ké
komponenty JE povaZzuje tlakova nadoba reaktora (TNR), vnutroreaktorové Casti, parogeneratory (PG) ¢i
kompenzator objemu.

Vo vSeobecnosti mozno demontdz velkych komponentov realizovat’ bud’ ich fragmentaciou na
mensie Casti alebo demontazou ako 1 kus (angl. ,, one-piece removal *).

Podrobnejsie mozno sposoby demontaze vel’kych komponentov rozdelit’ nasledovne [2]:

e Fragmentacia na mieste, skladovanie a uloZenie v uloZisku (angl. ,, cut and dispose*), ako priklad
mozno uviest JE Stade v Nemecku, kde bola TNR fragmentovana a jednotlivé Casti umiestnené do
kontajnerov pre planované tlozisko Konrad [3].

e Demontaz ako 1 kus a transport do spracovatel’ského centra (angl. , pack and go*), ako priklad
mozno uviest’ JE Stade v Nemecku, kde boli 4 PG demontované ako 1 kus a transportované lod’ou do
spracovatel'ského centra Studsvik vo Svédsku, kde boli dekontaminované, fragmentované (pomocou
technologii tepelného a mechanického delenia) a pretavené [4].

e Demontaz ako 1 kus a skladovanie (angl. ,, pack and wait*), ako priklad mozno uviest JE Greifswald,
kde boli niektoré z PG, vsetky TNR (bloky 1 az 5) a niektoré z vnutroreaktorovych ¢asti transportované
ako 1 kus do docasného skladu v lokalite (Interim Storage North), kde st skladované az do doby, pokial
ich aktivita nepoklesne na Urovel umoznujicu jednoduchSiu demontdz (z pohl'adu radiacnej ochrany),
resp. uvol'nenie ich Casti do zivotného prostredia [5].

e Demontaz ako 1 kus a uloZenie v ulozisku (angl. ,, pack and dispose*), ako priklad mozno uviest’ JE
Maine Yankee, USA, kde bola TNR (spolu s vnutroreaktorovymi ¢astami) vyplnena betonom
a transportovana na tlozisko v lokalite Barnwell [6].
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Je zrejmé, Ze pri volbe jednej z uvedenych stratégii je nutné zohladnit’ vSetky aspekty procesu
demontaze tychto komponentov, a teda nielen samotnti demontaz, ale aj ¢innosti po nej nasledujice, ako:
transport, spracovanie, Uprava a skladovanie odpadov a samotné uloZenie do tloziska [1].

Zohl'adnenie vSetkych uvedenych aspektov mdze mat’ za nasledok realizaciu rozdielnych stratégii
demontaze v ramci prislusnych projektov vyrad’ovania. Ako priklad mozno uviest’ projekt vyrad’ovania JE
V1 v Jaslovskych Bohuniciach, kde bude v pripade aktivovanych a kontaminovanych komponentov
aplikovana fragmentacia na mieste S naslednym ulozenim v tlozisku [7]. Tento postup je diametralne
odlisny od postupu realizovanom v JE Greifswald v Nemecku (rovnaky typ reaktorov ako JE V1), kde boli
predmetné komponenty demontované ako 1 kus a suskladované v Medzisklade sever [5]. Jednym
z dovodov rozdielnej stratégie je fakt, ze v Nemecku st v sucasnosti len podpovrchové tloziska [8] ¢o ma za
nasledok vysoké ndklady na ukladanie. Na druhej strane, v pripade SR je v prevadzke povrchové tlozisko
a vystavba uloziska vel'mi nizkoaktivnych radioaktivnych odpadov (RAO) je pldnované v blizkej buducnosti

[9].
2. Popis parogeneratora pre JE s reaktorom typu VVER-440

Predmetom analyzy je parogenerator pouzivany v JE sreaktorom typu VVER-440. Rez
parogeneratorom je na Obr. 1:

V ramci vypoCtov sa uvazuje s nasledovnymi
Castami:

. Teplovymenné rurky — hmotnost’ 34.7 t,
Kolektory — hmotnost’ po 12.7 t,

PI4st’ parogeneratora — hmotnost’ 113.,4 t.

Celkova hmotnost’ parogeneratora je priblizne 173 t.

Obr. 1 - Parogenerdtor JE s reaktormi
VVER-440 [10]

3. Vypoctovy prostriedok VISIPLAN 3D ALARA

Na stanovenie prikonu efektivnej davky na povrchu obalového suboru bol vyuzity vypoctovy
prostriedok VISIPLAN 3D ALARA vyvinuty belgickou spolo¢nostou SCK-CEN. V nasledujicej casti je
Vv struénosti charakterizovany princip jeho ¢innosti [11].

Fluenciu fotonov v bode stanovenia davkového prikonu mozno urcit’ postupom, kedy sa radioaktivny
zdroj daného objemu rozdeli na konecny pocet jednotlivych bodov. Nasledne je mozné vypocitat’ fluenciu
fotonov ako sucet prispevkov od jednotlivych bodov zdroja:

S.Be™®
¢ = dV (m?2s?), (@8]
;[ 4rp’
kde: S — vydatnost’ zdroja (n.s™),

p — vzdialenost’ od bodu zdroja (m),
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B — narastovy faktor (buildup) (-),
b — koeficient zoslabenia (-),
V — objem (m?®).

Kazdy bod zdroja sa nazyva kernel a proces integracie — vztah (1) je nazyvany integrdcia point
kernel.

Zo znamej hodnoty fluencie fotonov je nasledne mozné stanovit’ prikon efektivnej davky podla
nasledovného vztahu:

E=Yhg (Svhs) )

kde: hi — konverzny koeficient pre fotény o energii E; (Sv na foton/m?),
¢ — fluencia fotonov s energiou E; (m2.s™).

4. Vstupné predpoklady pre vypocty

Zaciatok 2. etapy vyradovania JE V1 v Jaslovskych Bohuniciach (zahriiujiicej demontdz
aktivovanych a kontaminovanych komponentov) je planovany na 1.1.2015, ukoncenie tejto etapy
a samotného procesu vyrad’ovania sa predpoklada v roku 2025 [7], [9]. Z tohto d6vodu st vo vypoctoch
pociatocné hodnoty aktivit vztiahnuté k 1.1.2015 auvazuje sa s ¢asmi 0 (okamzity zadiatok demontdze
a ukladania), 5 a 10 rokov (realizacia na konci 2. etapy). Z hl'adiska nuklidov st dominantné aktivacné
produkty (®°Co, %°Fe a ®3Ni), pritomnost’ Stiepnych produktov (}¥'Cs, %°Sr a 1) je zna¢ne limitovana.
Hodnoty aktivit jednotlivych komponentov PG st uvedené v Tab. 1:

Aktivita [Bq]
Komponent 0 rokov 5 rokov 10 rokov
Plast PG 8,06E+04 4,79E+04 3,59E+04
1 kolektor 7,08E+08 4,21E+08 3,15E+08
Teplovymenné rirky | 7,29E+11 4,33E+11 3,24E+11
Spolu 7,30E+11 4,33E+11 3,24E+11

Tab. 1 - UvaZované hodnoty aktivit v zavislosti na ¢ase

Na zéklade hodn6t z Tab. 1 a zohl'adnenim prislusnych limitov [12] je zrejmé, Zze irovne aktivit
plasta PG (sekundarny okruh) umozZnuji nepodmienené uvolnenie tejto Casti do Zivotného prostredia.
Aktivita kolektorov po 5 rokoch zase umoziuje ich uloZenie v tloZisku vel'mi nizkoaktivnych RAO, ¢o bolo
analyzované v [13]. Ztohto dovodu su vramci prispevku analyzované len mozZnosti ukladania
teplovymennych rarok do povrchového uloziska.

V ramci redukcie davkového zatazZenia je vhodna aplikacia preddemontdZznej dekontaminacie PG.
Mieru ucinnosti dekontamindcie mozno charakterizovat dekontaminaénym faktorom (DF), ktory bol na
zaklade realizovanych projektov (napr. [14]) uvazovany s hodnotou 100.

Teplovymenné rurky su ukladané do plechovych 200 1 MEVA sudov (hmotnost RAO v sude 350
kg), ktoré su umiestnené do vldknobetonového kontajnera (vonkajsie rozmery 1,7x1,7x1,7 m, hrubka steny
z vldknobetonu 10 cm) anasledne zaliate neaktivnou cementovou zalievkou. Pri ukladani RAO do
vlaknobetonovych kontajnerov (VBK) nesmie dojst’ tak k prekroceniu limitov pre prepravu [15], ako aj pre
ukladanie do tiloziska [16].
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5. Vypoctova cast’
Cielom vypoctov je analyza vplyvu konfiguracie sudov vnutri VBK na prikon efektivnej davky na
povrchu kontajnera ako aj vplyvu preddemontdznej dekontaminacie na celkovy pocet VBK. Z tohto dévodu

boli vytvorené 3 vypoctové scenare.

Scenar 1
V ramci tohto scendra sa neuvazuje s preddemontaznou dekontaminéciou, ¢o ma za nasledok, ze v 1

VBK je mozné ulozit’ 4 sudy s RAO. Celkovy pocet VBK potrebnych pre uloZenie teplovymennych rarok 1
PG je tak 25. Konfiguracia sudov je zndzornena na Obr. 2:

TN .

\

\ /

e N
/ \ls' \
4 il /

AN P

Obr. 2 - Konfiguracia sudov vo VBK — Scendr 1, vI’avo bo¢ny pohl’ad, vpravo pohl’ad zhora

Scenar 2
Rozdiel oproti Scenaru 1 je len v konfiguracii sudov — Obr. 3:
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Obr. 3 - Konfigurdcia sudov vo VBK — Scendr 2, vI’avo boény pohl’ad, vpravo pohl’ad zhora

Scenar 3
V tomto scenari sa uvazuje s preddemontdznou dekontaminaciou s DF = 100. Jej aplikdcia umoziiuje

zaplnenie VBK 7 sudmi, ¢o redukuje celkovy pocet VBK na 14. Konfiguracia sudov je znazornena na Obr.
4:

7
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Obr. 4 - Konfigurdcia sudov vo VBK — Scendr 3, vl’avo bocny pohl’ad, vpravo pohl’ad zhora

Vysledky vypoctov

Pre kazdy scenar boli vypocitané hodnoty prikonu efektivnej davky, a to na povrchu kazdej bo¢ne;j
steny VBK. Priemerné hodnoty st uvedené v Tab. 2:
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Scensr Prikon efektivnej davky [mSv/h]

0 rokov 5 rokov 10 rokov
Scenar 1 2,88E-02 1,50E-02 7,80E-03
Scenar 2 3,08E-02 1,58E-02 8,33E-03
Scenar 3 6,40E-04 3,35E-04 1,75E-04

Tab. 2 - Priemerné hodnoty prikonu efektivnej ddavky v zdavislosti od scendra a ¢asu
Z. vysledkov uvedenych v Tab. 2 je zrejmych viacero skuto¢nosti:

1.) Doba 5 rokov ma za nasledok priblizne 2-nasobny pokles prikonu efektivnej davky, ¢o je spésobené
dominantnym zastipenim nuklidu ®®Co (doba polpremeny 5,27 roka) v ramci radiologického inventara.

2.) Porovnanim vysledkov v ramci Scendra 1 a Scenara 2 mozno skons$tatovat, ze v prvom priblizeni su
prikony efektivnej davky priblizne rovnaké. Této skuto¢nost’ demonstruje tieniace U€inky vldknobetonu
amozno znej vyvodit' zaver, ze konfiguracia sudov s RAO vyrazne nevplyva na hodnotu prikonu
efektivnej davky na povrchu VBK. Mierny rozdiel medzi vysledkami mozno vysvetlit' rozdielnou
geometriou V pripade oboch scenarov (bod vypoctu prikonu efektivnej davky je umiestneny vzdy
v strede steny, Co znamena, ze v pripade Scenara 2 je ,,medzi“ zdrojmi Ziarenia, na rozdiel od Scenéra 1).

3.) Aplikacia preddemontaznej dekontaminacie s DF = 100 ma za nasledok zna¢nu (z 25 na 14) redukciu
mnozstva VBK (z hl'adiska limitov aktivit pre povrchové ulozisko je v takomto pripade mozné ulozit’ az
7 sudov v jednom VBK). Zaroven dochadza k poklesu prikonu efektivnej davky. Tento pokles vsak nie
je 100-nasobny (ako by sa dalo ocakavat), ale priblizne 50-nasobny, ¢o je opit’ dosledkom odlisnej
geometrie.

Vo vseobecnosti mozno skonStatovat’, ze vo vSetkych uvazovanych scenaroch st hodnoty prikonu
efektivnej davky vyrazne pod limitom 2 mSv/h stanovenym v prislusnom pravnom predpise [15].

6. Zaver

Predmetom prispevku bola Ciastkova analyza procesu ukladania RAO pochadzajucich z demontaze
parogeneratora. Bol hodnoteny vplyv ¢asu, preddemontdznej dekontamindcie a konfiguracie sudov vnutri
VBK na prikon efektivnej davky na povrchu kontajnera. Zo ziskanych vysledkov je zrejmé, Zze najvacsi
vplyv na poklese prikonu efektivnej davky ma preddemontdzna dekontamindcia, ktora zaroven redukuje
mnozstvo VBK potrebnych na uloZzenie RAO. Je potrebné zdoraznit’, Ze v pripade aplikacie d’alSieho stupiia
dekontaminéacie (podemontaZna dekontaminacia s DF = 10) by doSlo k takému poklesu aktivity
teplovymennych rurok, Ze by tieto bolo mozné preklasifikovat’ do nizsej triedy RAO (vel'mi nizkoaktivne
RAO) a ulozit’ v ulozisku s niz§im stupfiom integrity bariér (lozné systémy typu landfill) [13]. Na druhej
strane je vSak akdkol'vek dekontamindcia spojend s tvorbou sekundarnych RAO, ktorych spracovanie,
uprava a uloZenie mézu byt znacne naro¢né, preto je nutné zohl'adnit aj tento aspekt pri planovani postupov
dekontaminacie.
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BUDOUCNOST JADERNE ENERGETIKY V CR

Jan Malek

Tato prace, ktera vznikala na konci minulého a za¢atku letodniho roku jako soutézni v ramci SOC, se
zabyva piedeviim v sou¢asnosti velmi ¢asto diskutovanym tématem, a to stavem elektroenergetiky v CR
obecn€, zejména pak ovSem otdzkou, jakym smérem by se méla celd elektroenergetika dale ubirat. Pro
nalezeni odpovédi na tuto otdzku je do Cela prace postaveno nékolik hypotéz a klicovych argumenti,
V jejichz svétle je nadale zminovana odpovéd’ hledana.

V soucasné dob¢ je Ceska energetika typickd svym vysokym produkovanym piebytkem, ktery je
navic schopna vyvazet do okolnich elektroenergeticky schodkovych zemi, ¢imz jsme do jisté miry jedinecni
v celé Evropé?. Pii vyhledu do budoucna je viak dillezité chépat, Ze tento stav je momentalni a neni mozné
na zaklad¢ pozitivnich informaci podléhat iluzi, ze je Ceskéd energetika neohrozitelna, coz souvisi zejména
s budoucim predikovanym vyvojem nasi vlastni spotieby®, odstavovanim zastaralych zdroji a v druhé
roving taktéz s evropskou politikou integrace pienosovych soustav, snahou o vytvoieni opravdu jednotného
elektroenergetického trhu atd®.

Predevsim druha ze zminovanych rovin, rovina mezindrodni, poskytuje silnou podporu taboru, ktery
zastdva cestu samostatnosti popiipadé proexportni orientace CR. Dilkazem muze byt napiiklad ¢&islo
ptredstavujici bilanci elektiiny v zemich EU - importy celkem 366 223 GWh a exporty 290 633 GWh.
Celkové je nutno tedy dovézt 75 590 GWh®. Tuto nelichotivou statistiku navic je$té umoctiuji mnoha
iracionalné-populistickd politickd rozhodnuti, diky nimz je cela situace jes$t¢ vice zkomplikovana.
Potencidlné hrozici nedostatek elektfiny je tak nejracionalnéjsi fesit zasobenim z vlastnich kapacit. Na misté
ted’ ovSem je polozeni otazky, jaké zdroje zvolit. Ve své praci této analyze vénuji velky prostor, zde bych

Palivoenergetické zdroje v CR jsou velmi omezeny, jedinou vyjimku tvoii uhli, uran a OZE. Pokud
budeme ctit zdkladni princip strategické bezpecnosti — samozasobitelstvi — v tivahu pfipadaji pouze ony. Na
uhli byly viak v minulosti uvaleny tézebni limity, coz tento zdroj diskvalifikuje®. OZE jsou naproti tomu

naprosto nekonkurenceschopné a tudiz je nutno je vylougit také. Jako jediny pouZitelny zdroj zbyva uran’.

Optikou dlouhodobé udrzitelnosti jsem se zabyval piedev§im z pohledu emisi produkovanych
energetikou. Optimalni a zodpovédné je hledat takové zdroje, které neprodukuji nadbytecné emise uhliku.

1 Zarok 2011 vyvezla napfiklad CR do Némecka 9400 GWh, do Rakouska 6545 Gwh, na Slovensko 5498 Gwh a do Polska

136 Gwh.

ENTSOE  (2011): Memo 2011, on line  text:  (https://www.entsoe.eu/resources/publications/general-

reports/memo/) s. 3

Vychazim zejména z tidaji OTE publikovanych zde: OTE(2011) Zprdva o ocekdavané rovnovaze mezi nabidkou a

poptavkou elektriny a plynu, on line text (http://www.ote-cr.cz/statistika/files-dlouhodobe-

bilance/Zprava_o_ocekavane_rovnovaze_mezi_nabidkou_a_poptavkou_elektriny a_plynu.pdfiview)

V soucasnosti je touto legislativou 3. energeticky balicek EU schvaleny evropskym parlamentema platnym od brezna

2011. Organem, ktery vykonavat dozor a prosazovat koncepci v praxi je evropsky urad ENTSOE, ktery sdruzuje spravce

prenosovych soustav vSsech zemi EU a mnoha dalSich.

ENTSOE (n.d.), The European Network of Transmission System Operators for Electricity, on line text

(https://www.entsoe.eu/the-association/)

4 Data: ENTSOE (2010): Statistical Yearbook 2010, on line text
(https://www.entsoe.eu/resources/publications/general-reports/statistical-yearbooks/) s. 15 Pfepocet Jan Mdlek

zdrojem elekttiny pocitaji po roce 2035 vyluc¢né jako s doplnkovym zdrojem elektroenergetického mixu.

CEZ (n.d.): Soucasnost a blizkd budoucnost — program obnovy uhelnych zdroji skupiny CEZ, on line text
(http://www.cez.cz/cs/vyroba-elektriny/uhelne-elektrarny/strategie-a-aktivity-cez-v-oblasti-ue.html)

Odhaduje se, 7e pii soucasné technologii by zasoby ¢eského uranu postacily na 209 let. Vidda CR (2008): Zprdva
Nezdvislé odborné komise pro posouzeni energetickych potreb Ceské republiky v dlouhodobém casovém horizontu, on

line text: (http://www.vlada.cz/assets/media-centrum/aktualne/Pracovni-verze-k-oponenture.pdyf)
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To hned zné&kolika diivodd. Jednak je to cilem spole¢né politiky EU®, jednak se tim vyloudi dalsi
zpoplatiovani produkce prostiednictvim systému emisnich povolenek a jednak je nutno zapocist
nekvantifikovatelné pozitivni externality spojené se snizenim zne€isténi ovzdusi. Jedinym zdrojem, ktery pfi
zachovani bodu 1 spliiuje dana kritéria, je zdroj jaderny.

Udrzitelnost jako takovou jsem zkoumal i z pohledu vice technického, z pohledu pienosovych
soustav. V praxi tim myslim prakticky problemati¢nost vyuziti obnovitelnych zdroju. Elektrarny vyuzivajici
obnovitelné zdroje jsou stavény ve vétsSiné piipadi na mistech meteorologicky k tomu vyhodnych, nikoliv v
mistech spotfeby, ¢imz znacné stoupd narocnost na pienosovou soustavu s ohledem na neovlivnitelné
piirodni podminky®. Pfenosovéa soustava tak musi &elit ndhlym vykyvam pii transportu energie z mista
vyroby do mista spotfeby, na coz nebyla nikdy technicky koncipovéna. Tento problém tak opét eliminuje
moznost SirSiho vyuziti obnovitelnych zdroji.

vvvvvv

konkurenceschopnost nového zdroje. Jiz od vzniku nasi republiky ceny elektrické energie téméf nepfetrzité
stoupaji. Z ceny 2,1 K&/kWh pro podnikatele v roce 1993 jsme se dostali na uroven 4,5 K&/kWh, coz
predstavuje navySeni o 119 % - tedy o 4,7 % ro¢né. Pro domécnosti byla cena v roce 1993 0,8 K¢/kWh a v
roce 2010 4,1 K&/kWh. To opét prestavuje navyseni o 412,5 %, ro¢né tedy primérné o 10,1%. Eo ipso
bude nutné hledat takovy zdroj, ktery se bude podilet na zvySovani cen co nejméné. Pomineme-li jiz
vznesené argumenty proti obnovitelnym zdrojim, konecnou ranou pro né€ bude pfedevSim ekonomicky
ukazatel. OZE nejsou samy o sobé ekonomicky konkurenceschopné; vyzaduji §tédré statni ntervence.
Z cenového pohledu jsou dal§imi uvazovatelnymi zdroji uz zminéné jadro a zemni plyn. Zemni plyn nemuze
slouzit jako dominantni zdroj energie, chceme-li zachovat nasi elektroenergetickou nezavislost. I pfesto je
ovSem zajimavé sledovat, jak se vyviji cena elektfiny u téchto dvou zdroji v zavislosti na cen¢ vstupni
suroviny. Cena uranu je vSeobecn¢ stabilni, takze pfi rozhodovani o stavbé novych bloki elektraren hraje
nepodstatnou roli. V konkrétnich ¢islech tvoii cena paliva asi 28 % provoznich nékladi, tedy 16 % podil na
generované energii. Zdvojnasobeni ceny uranu znamend asi 7 % zvySeni ceny 1 kWh. Pro srovndni:
zdvojnasobeni ceny zemniho plynu by znamenalo 70 % navySeni ceny elektfiny vyrdbéné v plynoveé
elektrarng!!. Z toho srovnani jasné vyplyva, ze ohledné cenové stability jaderny zdroj jasné vyhrava.

Mimo téchto faktord jsem se v praci jesté zaobiral vefejnym minénim a postoji jednotlivych
politickych stran, které maji vliv na prosazovani strategickych rozhodnuti ohledné ceské elektroenergetiky.
Co se obojiho tyka, stoji za pov§imnuti, Ze Ceska spolecnost 1 politicka reprezentace nadstandardné pozitivné
nahlizi na vyuzivani jaderné energetiky2.

Jiz z takovéhoto kratkého vytahu z analyzy provedené v mé praci vyplyva, Ze jadernd energetika
v Ceském kontextu smysl ma, a to i pfes mnoZstvi otaznikli, které se kolem ni v poslednich mésicich
vynotily. Je totiz velice dilezité posuzovat je s védomim, ze jaderny projekt je od zaméru az po realizaci
projektem na nckolik desetileti. Pod dojmem soucasnych problémt by tedy bylo nanejvys iracionalnim
vychodiskem odsouvat jadernou koncepci na druhou kolej, obzvlasté kdyz pro jeji existenci existuje mnoho
hmatatelnych argumentd.

Cilem je 20 % uspora energii do roku 2020, jednotny energeticky trh, snizeni energetické narocnosti 0 20 % a dosazeni
20 % podilu ve vyrobé elektrické energie z obnovitelnych zdrojd

Evropskd komise (2011): Energy 2020, on line text: (http://ec.europa.eu/energy/wcm/fpis/ressources-e-se/docs/2-
2011_energy2020_en.pdf)

Podle CSRES byl ,MéFenim (na hladindch VN a NN) potvrzen negativni vliv provozovanych FVE na kvalitu

dodavky koncovym zédkazniklim pripojenych do distribu¢ni soustavy”

CSRES (2011): Bezpecni integrace OZE do ES CR, on line text (http://www.csres.cz/Aktualne/Aktualne. htm)

9 ERU (2010) Ceny, on line text

(http://www.eru.cz/user_data/files/statistika_elektro/rocni_zprava/2010/pdf/elektrina.pdf)

Pfevzato od Global politics (2012): Jadernd energetika z pohledu energetické bezpecnosti, on line text:
(http://www.globalpolitics.cz/clanky/jaderna-energetika-z-pohledu-energeticke-bezpecnosti)

11 EURPEAN COMISSION (2010): Eurobarometr: Europeans

and nuclear safety, on line text: http://ec.europa.eu/energy/nuclear/safety/ doc/2010_eurobarometer

_safety.pdf)

10
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ANALYZA DEKONTAMINACIE PRETAVENIM V PROCESE
NAKLADANIA S KOVOVYMI RADIOAKTIVNYMI MATERIALMI
VZNIKNUTYMI POCAS VYRADOVANIA JADROVYCH
ZARIADENI Z PREVADZKY

Andrej Slimak, Viadimir Necas

Slovenska technicka univerzita v Bratislave
Ustav jadrového a fyzikdalneho inZinierstva, Fakulta elektrotechniky a informatiky

Abstrakt

Dolezitou sucastou vyradovania jadrovych zariadeni z prevadzky je stratégia nakladania s RAO.
V sucasnosti je v procese vyradovania velké mnozstvo jadrovych zariadeni, z ktorych sa ocakava vznik
roznych druhov radioaktivnych odpadov sroznou aktivitou. V Slovenskej republike st v sucasnosti
V procese vyradovania dve jadrové elektrarne v lokalite Jaslovské Bohunice. Prispevok je zamerany na
mozné vyuzitie technoldgie pretavovania kontaminovaného kovového Srotu, ktoré vznikne pocas
vyradovania spominanych elektrarni. Pomocou vypoctového prostriedku OMEGA boli ohodnotené pre
obidve elektrarne tri scenare, pricom hlavnym cielom prispevku je stanovenie mnozstva kovovych
materialov, ktoré mozu byt uvol'nené do Zivotného prostredia po dekontaminacii pretavenim.

1. Uvod

Neoddelitelnou sucastou kazdého jadrového zariadenia je jeho vyradenie po skonceni jeho
prevadzkovej zivotnosti. Vyrad’'ovanie takychto typov zariadeni z prevadzky vedie k produkcii vyznamného
mnozstva vel'koobjemovych odpadov s nizkou aktivitou ako st napriklad kovy. Ide najmé o uhlikovu ocel,
nehrdzavejicu ocel’ a iné farebné kovy ako napriklad med’, hlinik, olovo, atd’. Ukladanie takychto odpadov
ako radioaktivny odpad (RAO) by bolo vel'mi neefektivne, pretoze by sa vel'mi rychlo zaplnili kapacity
ulozisk. Preto je velmi dolezité zaradit' do manazmentu radioaktivnych odpadov vhodnu technol6giu na
dekontaminéciu takych materidlov. VSeobecne medzi najmodernejSie technoldgie zniZzovania mnozstva
kovovych radioaktivnych materialov patri ich pretavenie.

2. Popis procesu pretavby

Pretavovanie kovov predstavuje vysokoteplotny proces, pocas ktorého je kovovy komponent zahriaty
na jeho teplotu topenia. PoCas tohto procesu su jednotlivé prvky, ako aj ich radioaktivne izotopy
redistribuované medzi [1]:

e Ingot: Primarny produkt pretavovania. S ingotom je d’alej zaobchadzané podl'a jeho radiologicke;j
charakterizacie.

e Troska: Predstavuje sekundarny pevny RAO, ktorého hmotnost’ predstavuje cca. 1-4% z povodne;j
hmotnosti Srotu. S troskou sa d’alej zaobchadza ako s RAO.

e Prach/pecné plyny: Sekundarny RAO, ktory je zachyteny na vzduchotechnickych filtroch.

Pocas pretavovania nastava redistribucia radionuklidov pritomnych ako kontaminanty, pricom
V tavenine zostavaju radionuklidy prvkov podobnych Zelezu (®°Co, 5*Mn, °'Co) a ostatné prechadzaju do
trosky (napr. transurany). Prchavé kontaminanty (**'Cs, 12°I) zostavaji taktiez v troske alebo prechadzaju do
pecnych plynov.

Jednou z velkych vyhod pretavby radioaktivneho kovového Srotu je, Ze vo vyslednom ingote su
inkorporované takmer iba prvky podobné Zelezu, ktoré su prevazne kratkozijice. Dominantnym
radioizotopom (pre vicsinu srotu pochadzajiiceho z vyradovania JZ obsahujticich jadrovy reaktor) je %°Co,
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ktory mé dobu polpremeny 5,27 roka. Takmer vSetky ostatné radionuklidy inkorporované v ingote maju
kratsiu dobu polpremeny (*°Fe — 2,73 roka, **Mn — 312 dni, >Co — 272 dni) [2], vynimku tvoria iba
radioizotopy niklu ®*Ni — 100 rokov a **Ni — 76 000 rokov.

3. Popis vypoctového prostriedku OMEGA

Vypoétovy prostriedok OMEGA, vyvinuty spolo¢nostou DECOM, a.s. [3], predstavuje analyticky
nastroj vhodny na stanovenie parametrov vyradovania ako aj na analyzu réznych scendrov v procese
nakladania s RAO. Ide o0 nastroj pomocou ktorého je mozné ocenit mnozstvo parametrov v procese
vyradovania ako napriklad ndklady na vyrad’ovanie, pocet a oziarenie pracovnikov, trvanie Ciastkovych
innosti vyradovania, mnoZstvo materidlov uvolnitelnych do Zivotného prostredia (ZP), respektive
mnozstvo RAO, atd’. a pomocou ktorého je mozné optimalizovat’ jednotlivé ¢innosti v procese vyrad’ovania.

Vo vypoctovom prostriedku OMEGA je implementovand tzv. ISDC Struktira (International
Structure for Decommissioning Coasting), ktora bola prijatd v roku 2012 medzinarodnymi organizaciami
(IAEA, OECD/NEA, Eurdpska komisia) ako Struktira systematizujica nakladové parametre vyrad’ovania.
Dovodom na zavedenie boli znacné rozpory v urCovani nékladov arozsahu vykonavanych cinnosti pri
réznych projektoch vyradovania astym spojené tazkosti pri vzadjomnom porovnavani jednotlivych
projektoch [3], [4].

4. Modelové vypocty pre analyzu pretavovania kontaminovanych kovovych RAO

Hlavnym cielom prispevku je analyzovat moznost’ vyuzitia pretavovania kovovych RAO
v podmienkach Slovenskej republiky, kde si v sti€asnosti v procese vyrad'ovania dve jadrové elektrarne
(JE). JE typu VVER-440 (rusky typ tlakovodného reaktora) s dvoma blokmi (JE V1) bola odstavena po 28
rokoch Standardnej prevadzky aJE Al (experimentdlny typ plynom chladené¢ho tazkou vodou
moderovaného reaktora) bola odstavena v roku 1977 po nehode (stupent 4 na medzinarodnej stupnici INES).
Elektraren bola v prevadzke iba 5 rokov.

Pre modelovy vypocet boli pouzit¢ dve materidlové databazy a vypoctovy prostriedok OMEGA.
Prva materidlova databaza zodpoveda mnozstvu zeleznych kovovych materidlov nachadzajucich sa
V primarnom okruhu a v budove systému pomocnych prevadzok JE typu VVER-440 adruhd databdza
zodpovedd mnozstvu Zeleznych kovovych materidlov nachadzajicich sa v primarnom okruhu JE Al.

4.1 Vstupné predpoklady
V modelovych vypoctoch boli brané do uvahy nasledovné predpoklady:

e Pretavovacie zariadenie nemé ziadne obmedzenie aktivity ako aj mnoZstva Srotu prijatého na
pretavenie.

e S demontdzou JE V1 sa uvazuje Vroku 2015. Tento rok zodpovedd zaciatku druhej etapy
vyrad’ovania, pocas ktorej by mali byt demontované technologické zariadenia a pomocné systémy
primarneho okruhu. S demontdzou JE Al sa uvazuje v roku 2017, ¢o zodpoveda zacCiatku tretej
etapy vyrad’'ovania elektrarne.

e Neuvazuje sa s prirodzenym poklesom aktivity medzi demontaZou a pretavenim. To znamena, ze
vietky polozky vstupnej databazy su demontované, pretavené, uvolnené do ZP alebo uloZené do
ulozisk ako RAO vjeden den. Tento zjednoduseny pristup umoziuje lepSie porovnanie
dosiahnutych vysledkov pre rozne nuklidové vektory kontaminacie.

e Uvoltiovacie Grovne na uvadzanie radioaktivnych kovovych materialov do ZP boli prevzaté zo
slovenskej legislativy [5] (Nariadenie vlady SR z 10. maja 2006 o zakladnych bezpe¢nostnych
poziadavkach na ochranu zdravia pracovnikov a obyvatel'ov pred ionizujucim Ziarenim).
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e Limity apodmienky pre ukladanie RAO v povrchovom typu tuloziska su totozne s limitami
a podmienkami pre ukladanie RAO v Republikovom ulozisku RAO v Mochovciach.

4.2 Vstupné parametre

Pre analyzu moznosti vyuzitia pretavovania v podmienkach Slovenskej republiky boli pre JE V1 ako
aj JE A1 ohodnotené tri scenare. Prvy scendr, referencny (oznaceny ako ,,REF*), neuvazuje so zavedenim
pretavovania do stratégie nakladania s RAO. Druhy scenar uvazuje s pretavbou (oznaceny ako ,,TAV®)
a treti scenar uvazuje s pretavbou pricom taktiez uvazuje aj s dlhodobym skladovanim pretavenych ingotov
(oznaceny ako ,,SKLAD). Vo vypoctoch sa uvazovalo s nasledujiucimi vstupnymi parametrami:

o Nuklidovy vektor povrchovej kontamindcie: Parameter charakterizujuci radiologicku situaciu
primarneho okruhu JE na konci jej prevadzkovej zivotnosti. V modelovych vypoctoch sa uvazuje
s dvomi nuklidovymi vektormi:

Nuklidovy vektor charakterizujuci JE so Standardne ukoncenou prevadzkou, teda pocas
prevadzky JE nedoslo k Ziadnej udalosti, ktora viedla k rozptyleniu Stiepnych ~ produktov do primérneho
okruhu. Hlavnymi kontaminantmi st aktiva¢né produkty *°Fe a%°Co. Tento nuklidovy vektor zodpoveda
radiologicke;j situacii JE V1 (prvy blok odstaveny v roku 2006 a druhy v roku 2008) a preto je oznaceny
ako ,,VVER".

Nuklidovy vektor charakterizujtci JE, pocas ktorej prevadzky doslo k nehode  a poskodeniu
palivovych ¢lankov, teda primarny okruh je okrem aktivacnych produktov kontaminovany aj Stiepnymi
produktmi *’Cs, ®Sr a alfa nuklidmi ako napr. ~ ?!Am, 2*Pu. Tento nuklidovy vektor zodpoveda
radiologickej situacii JE A1 odstavenej v roku 1977 a preto je oznaceni ako ,,A1%.

Je potrebné este spomenut’, ze niektoré radiologické parametre vybranych technologickych zariadeni
boli ¢iastocne prispdsobené podmienkam vypoctu.

e Dekontaminacny faktor podemontdznej dekontamindcie: Za ucelom zniZzenia mnoZzstva kovovych
RAO je mozné vykonat’ podemontdZznu dekontamindciu technologickych zariadeni pred samotnym
pretavenim. Vo vypoCtoch sa uvazuje vo vSetkych scenidroch podemontdzna dekontaminacia
s dekontamina¢nym faktorom 100.

o Distribucné koeficienty pocas pretavovania: Ako bolo spomenuté v kapitole 2, distriblcia
radioaktivity pocas pretavby je komplexny proces, ktory je zavisly na mnoho faktoroch. Vo
vypoctoch boli pouzité distribuéné koeficienty, ktoré boli ziskane pocas prevadzky pretavovacieho
zariadenia CARLA v Nemecku [6].

e Dlhodobé skladovanie ingotov: Po pretaveni je mozZné ingoty urciti dobu skladovat’ za ucelom
prirodzeného poklesu aktivity na uvolfiovaciu uroven. Vo vypoctoch sa uvazuje so skladovanim
ingotov po dobu 5, 10 a 30 rokov.

4.3 Vystupne parametre

Pre tdely hodnotenia vyuZitia pretavby z pohl'adu uvoltiovania ocele do ZP, vystupom vypoétov je
distribucia ocele obsiahnuta v jednotlivych databdzach. V modelovych vypoctoch boli pouzité celkovo dve
materidlové databazy. Prva databdza predstavuje inventar kovovych materidlov JE typu VVER-440
(databaze prislucha nuklidovy vektor ,,VVER®). Samotnd databdza obsahuje inventar kovov v primdrnom
okruhu (vratane reaktora ajeho vnutroreaktorovych komnonentov) a v budove pomocnych prevadzok.
Celkovéa hmotnost’ poloziek v databaze je cca. 15 000 ton. Druha databdza predstavuje inventar kovovych
materidlov JE typu Al (databaze prislucha nuklidovy vektor ,,A1%). Databdza obsahuje Zelezné materialy
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Hmotnost ocele[t]

Hmotnost ocele [t]

o celkovej hmotnosti cca 3500 ton, pricom obsahuje iba niektoré technologické zariadenia primarneho
okruhu. Vystupom celého vypoctu je distribucia ocele rozdelena do nasledovnych materialovych vetiev:

e Ocel uvolnena do ZP priamo po demontézi.

e Ocel uvolnena do ZP po podemontaZnej dekontaminacii.

e Ocel uvolnena do ZP po podemontaznej dekontaminacii a pretavbe.

e Ocel uvolnena do ZP vo forme ingotov po ich dlhodobom skladovani.
e Ocel ulozena do povrchového typu tiloziska ako RAO.

e Ocel ulozena do hlbinného typu uloziska.

5. Dosiahnuté vysledky

Na zéklade predpokladov a vstupnych parametrov uvedenych v predchadzajicej kapitole bola vykonana
analyza moznosti vyuzitia procesu pretavovania radioaktivneho kovového Srotu v stratégii nakladania
s RAO v Slovenskej republike. Dosiahnuté vysledky pre obidve JE st uvedené nizsie.
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Obr. 1 - Porovnanie dosiahnutych vysledkov

referencného scendra a scendra uvazZujiceho

S pretavenim kovov v pripade dvojbloku JE VVER-440
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Obr. 2 - Scendr uvaZujuci s dlhodobym
skladovanim ingotov
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5.1 Modelovy vypocet pre dvojblok JE
VVER-440

Na Obr. 1 je mozné vidiet dosiahnuté
vysledky, teda distribuciu ocele pre referenény
scenar a scenar uvazujuci s pretavbou pre dvojblok
JE VVER-440

Podl'a dosiahnutych vysledkov viac ako 80 %
z celkového mnozstva ocele (cca 12 230 ton) je
mozné uvolnit’ priamo do ZP (Demontaz ZP).
Podemontazna  dekontaminicia (PODD_ZP)
vedie iba k bezvyznamnému mnozstvu, ktoré je
mozné po dekontaminacii uvolnit’ do ZP (cca 20
ton). Zvy$né mnozstvo kovov (v pripade
referenéného scendra) je potrebné ulozit® do
ulozisk ako RAO, pricom podmienky na
uloZenie do povrchového typu tloziska (PU)
spifia cca 2240 ton ocele a priblizne 530 ton
ocele musi byt bezpeéné ulozené v hlbinnom
type uloziska (HU). V pripade scenara
uvazujuceho s pretavenim Srotu az 1630 ton
ocele vo forme ingotov by bolo mozné uvolnit
do ZP (PODD_TAV_ZP).

Nasledujuca analyza sa zaoberd dlhodobym
skladovanim ingotov z pretavovania.
Z dosiahnutych  vysledkov pre skladovanie
ingotov 5, 10 a 30 rokov (Obr. 2) vyplyva, Ze po
30-ro¢nom skladovani by bolo mozné uvolnit
cca 440 ton ocele (5 rokov skladovania cca 50
ton a 10 rokov skladovania cca 205 ton).
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W Demontaz_ZP m PODD_7P ® PODD_TAV_ZP mPU
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Obr. 3 - Referencny scendr a scendr
uvaZujuci s pretavbou pre JE Al

mHU

5.2 Modelovy vypocet pre JE typu Al

Dosiahnuté vysledky pre referenény scenar

a scenar uvazujuci s pretavbou pre JE Al je mozne
vidiet’ na Obr. 3.

Ako bolo uz spomenuté, tato elektraren bola
odstavena po nehode, ktora viedla k rozsiahlej
kontamindcii primarneho okruhu. Z toho dévodu
nie je mozné uvolnit’ vyznamné mnozstvo kovov
priamo po demontdzi (cca 20 ton), avSak po
aplikacii  podemonaznej  dekontaminicie  sa
mnozstvo uvolnitelnej ocele zvysi o cca 440 ton. Zvysné
mnozstvo musi byt’ ulozené do PU (cca 2 240 ton) a HU
(cca 780 ton). Avsak zavedenie pretavby do manazmentu
nakladania s RAO by vyznamne ovplyvnilo mnoZstvo
kovového RAO ukladaného do PU, pricom by bolo
mozné po pretavbe uvolnit’ viac ako 1 400 ton ocele.

Ako vyplyva z vysledkov skladovania ingotov (Obr. 4), po 30 ro¢nom skladovani klesne aktivita
vSetkych skladovanych ingotov pod uvolfiovaciu troven a teda do PU nebude treba ukladat’ Ziadnu ocel’. Po
5-ro¢nom skladovani by bolo mozne uvolnit’ cca 220 ton ocele a po 10-ro¢nom skladovani cca 460 ton.

6. Zhodnotenie

Prispevok sa zaobera vSeobecne technoldgiou pretavovania ako aj moznym pretavovanim
v podmienkach Slovenskej republiky. Pomocou programu OMEGA bolo analyzovanych niekol'ko scenarov
Demontaz_ZP m PODD_ZP m PODD_TAV_7P

= PODD_TAV_SKLAD_7P mPU mHU

1600

] 4
8 8

g

Hmotnost ocele [t]

8

A1_TAV A1_SR A1_10R

Obr. 4 - Scendr uvazujuci s dlhodobym
skladovanim ingotov

My

A1_30R

zaoberajucich sa pretavbou kovového Srotu.
Uvoltiovanie ingotov do ZP po pretavbe je
ovplyvnené najmid nuklidovym zloZenim ocele
pred samotnym pretavenim ako aj distribu¢nymi
koeficientmi pocas pretavby.

Ako vyplyva z dosiahnutych vysledkov, pocas
vyrad’ovania spominanych JE v lokalite Jaslovské
Bohunice by bolo mozné po pretavbe uvolnit’ do
ZP priblizne 3 000 ton ocele vo forme ingotov.
Bertic do uvahy aj skladovanie ingotov tak by
bolo mozné uvolnit’ d’alsich 1270 ton ocele (v
pripade 30-rocného skladovania), ¢im by sa
znacne uSetrili tlozné kapacity v Republikovom
ulozisku RAO v Mochovciach.

Z pohl'adu uvoliovania kovov do ZP méze byt pretavba velmi vyhodna, aviak do Givahy treba
zobrat’ aj finan¢né aspekty. Preto je potrebné okrem iného vykonat’ aj finanénua analyzu, kde na jednej strane
budi néklady spojené so spracovanim, upravou a ukladanim kovov ako RAO a na druhej strane néklady na
vystavbu pretavovacieho zariadenia, prevadzkové nédklady, naklady na likvidaciu sekundarnych RAO
a pripadne naklady spojené so skladovanim ingotov. Na zaver je eSte potrebné spomenut’, ze vysledky
uvedené v prispevku su iba modelové a od skuto¢nych sa mozu lisit’.
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STUDIUM RADIACNI CHEMIE S VYSOKYM CASOVYM
ROZLISENIM NA ELI BEAMLINES

Martin Precek, Petr Kubelik, Libor Juha
Fyzikalni Gistav AV CR, Praha

1. Abstrakt

V ramci projektu laserového pracovisté ELI-Beamlines budovaného v Dolnich Biezanech u Prahy,
kter¢ bude jednim z pilifG projektu Extreme Light Infrastructure (ELI), se pfipravuje aplikace
synchronizovanych ultrakratkych cerpacich a detekénich pulzt pro studium velmi rychlych reakci
doprovazejicich interakci latky s ionizujicim zafenim. Ultra-kratké (vtadu desitek femtosekund) a
vysokoenergetick¢ (az v itadu jednotek jould) laserové impulzy budou vyuzity pro generaci vysoce
intenzivnich pulz rentgenovych paprskli a urychlenych nabitych ¢astic. Tyto pulzni sekundarni zdroje
zéteni pak bude mozné vyuzit pro vyvolani radiacné chemickych zmén v terCovych vzorcich. S vyuzitim
velmi dobfe synchronizovanych detekénich svételnych impulzi bude mozné vyuzit metod ¢asove rozlisSené
absorp¢ni spektrometrie a stimulované Ramanovy spektrometrie pro zkoumani raného sub-pikosekundového
stadia radiacné chemickych zmén, které zatim nebylo experimentalnimu zkoumani pfistupné. Prispévek
shrnuje stav soucasného poznani ultrakratké casové oblasti radiaéné-chemickych reakci a piedstavuje plan
projektu sub-pikosekundové radiolyzy pti ELI-Beamlines. Zaroven jsou prezentovany vysledky prvotnich
experimentl s fluorescenéni dozimetrii, jez se bude pouZzivat pro ,,on-line* stanoveni davek v kapalinovych
terCich.

2. Uvod

Moderni laserové zdroje vysokého vykonu (>100 TW), jakymi bude disponovat i pfipravované
laserové stfedisko ELI Beamlines, jsou vyuzitelné pro generaci nckolika rtznych druhti pulzniho
ionizujiciho zafeni (me&kkého a tvrdého rentgenového zafeni, urychlenych elektront, protona ¢i piipadné i
téz8ich iontd) [1]. Pro studium pulzni radiolyzy s velmi vysokym Easovym rozliS§enim maji dale nové
laserem buzené zdroje zateni ve srovnani s klasickymi urychlovaci dvé hlavni vyhody:

(a) kratkou dobu trvani ¢erpaciho pulzu zéafeni (~ 1013 - 10°145),
(b) témet dokonalou synchronizaci ¢asového piekryvu pulzu zafeni a sondujiciho laserového
pulzu.

Prvni vyhoda je vysledkem piivodné ultrakratkého trvani laserovych pulzi poskytovanych moderni
technologii titan-safirovych laserovych oscilatori ve spojeni s metodou parametrického zesileni tzv.
chirpovanych pulzi (optical parametric chirped-pulse amplification = OPCPA), diky niz lze docilit
femtosekundovych pulzli o velmi vysokych okamzitych vykonech. Druha vyhoda vyplyva z toho, ze pulzy
ionizujiciho zafeni i sondujiciho paprsku jsou vytvareny ptivodné z jediného zdroje laserového pulzu, ¢imz
se znatné snizuje narocny problém casové synchronizace, ktera se podili na problémech pfi piekonavani
»pikosekundové bariéry” pifi experimentech s pulzni radiolyzou na zafizenich =zaloZzenych na
radiofrekvenénich linearnich urychlovadich elektront (LINAC) [2], [3].

Ob¢ vyhody umoziiuji dosazeni skute¢ného sub-pikosekundového cCasového rozliSeni pii studiu
pulzni radiolyzy, a tak slibuji odhaleni zatim experimentalné nepozorovatelné ¢asové oblasti velmi ranych
fyzikalnich a fyzikalné-chemickych procesti v radia¢ni chemii.

3. Uzivatelska stanice pro ultrarychlou pulzni radiolyzu na ELI Beamlines

Vzhledem k vySe naznaCenym moZnostem se v soucasnosti pripravuje projekt realizace metody
pulzni radiolyzy se sub-pikosekundovym cCasovym rozliSenim na zafizeni ELI Beamlines, budovaném
Vv Dolnich Btfezanech u Prahy. V prvni fazi bude koncové stanice pro pulzni radiolyzu nainstalovéana pii tzv.
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plazmovém zdroji, zaloZeném na rentgenovém vyzatovani vysoce horkého hustého plazmatu, vytvoreného
soustiedénim femtosekundového laserového pulzu na povrch vhodného pevného nebo 1 kapalného
materidlu, vétSinou tvotfeného Cistym kovem (napf. médi, titanem, wolframem, rtuti). Vznikly impulz
rentgenového zareni bude soustfedén na terCovy objem vzorku (napt. vodu) ve formé tenkého kapalinového
vytrysku, jenz bude pouzit za ucelem dosazeni sub-pikosekundového casového rozliSeni. Deponovana
energie ionizujiciho zéateni pak povede ke tvorbé prechodnych chemickych individui a stavii (jako jsou
radikaly, radikal-ionty, superexcitované molekuly, Rydbergovy stavy, apod.). Tato kratce zijici individua
budou zkoumana prostiednictvim optické absorpce synchronizovaného pulzu svétla ve formé bud’ bilého
zablesku, nebo ptfesné zvolené vinové délky svétla pfi zvoleném (proménném) casovém zpozdeni
(Obrazek 1). V dalsi fazi projektu bude vyuzit sofistikovanéjsi analyticky systém zaloZeny na stimulované
Ramanovské spektroskopii (viz Obrazek 2 nize) a také intenzivnéj$i zdroje zafeni (zejm. Casticové
urychlovace), které mohou potencialné dodat mnohem v¢étsi davku zafeni do vzorku.

Laserovy Délig
svazek ELI r svazku
\I\

U
’V Zpozdovaci
linka
=

T, Mimoosé
\\'\, parabolické

\\
N zreadlo Rentgenovy
N detektor

—

R Zdroj
Mimoosé Plazmovy bilého
parabolické zdroj zéblesku

zrcadlo —
s | :
» o Teréik
—_—

Rentgenové Rentgenovska

zéfeni fokusacni optika
. Spektrometr
Rentgenovy UV-VIS-NIR
detektor

Obrazek 1 — Koncepcéni schéma pulzni radiolyzy iniciované pulzy rentgenového zareni 7 plazmového
zdroje a sondované pomoci metody casové rozliSené absorpcni spektroskopie

Laserovy svazek ELI|

sondujici Ramanovsky impulz
(kratky, Sirokopasmovy)
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Obrazek 2 — Schéma stanice pro studium pulzni radiolyzy pomoci stimulované
Ramanovy spektroskopie
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3.1 Fluorescen¢ni chemicka dozimetrie

Prvni experimenty se soustfedi na radiolyzu vody a vodnych roztoki, pozorovanych pomoci metody
casove rozlisSené absorpce svétla nebo stimulovaného Ramanova rozptylu. Stanoveni skutecné absorbované
davky zareni ve velmi tenkém kapalinovém vytrysku bude nicméné narocné, a tak budou tyto uvodni
experimenty zaméfeny na vyvoj systému dozimetrie za pomoci kapalnych fluorescencnich chemickych
dozimetrti.

Chemicka dozimetrie je velmi dobie zavedend metodologie, pomoci které lze stanovit davku
ionizujiciho zafeni absorbované ve vzorku prostiednictvim méfenim chemické zmény probihajici
v ozafeném vzorku chemického dozimetru. VétSina chemickych dozimetri je zalozena na reakci "‘OH
radikalt (vyprodukovanych radiolyzou vody) s organickymi slouc¢eninami nebo s rozpusténymi ionty
redoxn¢ aktivnich kovl (napt. tzv. Frickeho dozimetr, fungujici na principu oxidace iont zeleznatych na
zelezité). Jednim z dilezitych typi chemickych dozimetrt jsou vodné roztoky aromatickych karboxylovych
kyselin (napf. kyseliny tereftalové [4] ¢i kyseliny trimesinové [5]), které reaguji s "OH radikaly za tvorby
jejich hydroxy-derivatu, jez jsou intenzivné fluorescentni (na rozdil od nehydroxylovanych kyselin). Tyto
produkty lze tedy snadno kvantifikovat pomoci fluorimetrie a vysledna absorbovana dévka ionizujiciho
zéareni tak miize byt vypocitana, nebot’ pro Siroky rozsah davek je fluorescence ozaieného vzorku piimo
umérnd davce.

Jako soucast demonstra¢niho experimentu bude fluorescen¢ni chemicka dozimetrie pouzita pro on-line
méteni davky zateni (vyprodukované sekundarnimi zdroji), absorbované v kapalinovém vytrysku (Obrazek
3). Cilem této experimentalni aktivity je méfeni fluorescence emitované z ozaifeného vodného chemického
dozimetru a stanoveni koncentrace produktu s fluorescentni aktivitou ekvivalentni absorbované davce
zafeni. Tato informace je nezbytnd pro spravnou interpretaci a pochopeni komplexnéjsich radiolytickych
experimentl, které budou uskute¢nitelné, jakmile dosadhne Gc¢innost sekundarnich zdroji zafeni dostatecné
urovng.

Vyhodou této metodologie je velmi vysoka citlivost [5], [6], ktera bude velmi vyhodna béhem ranych
fazi ptipravy stanice pro pulzni radiolyzu, kdy se ocekavaji velmi nizké davky zafeni (1-100 mGy). Dale je
tento pfistup jedinou moznou cestou jak méfit ,,on-line” redlny chemicky ucinek kazdého jednotlivé
interakce impulzu ionizujiciho zafeni s teréovym objemem kapalinového vytrysku.

Pulzni zdroj rentgenového zareni

Tvorba fluorescentniho produktu Spektrometr

Emise fluorescence

Kapalinova tryska

Excitujici UV paprsek

Obrazek 3 — Vizualizace konceptu on-line fluorescencni dozimetrie
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3.2 Experimentalni stanoveni vlivu davkového prikonu na odezvu fluorescen¢niho dozimetru
s kyselinou trimesinovou

Matthews a Wilson [5], [7] vyvinuli vr. 1980 fluorescen¢né dozimetricky systém, jehoz citlivou
latkou je kyselina trimesinova (systematickym nazvem kyselina 1,3,5-benzen-trikarboxylova) o koncentraci
I mmol/l ve vodném roztoku 0.01 M kyseliny sirové. Tato latka reaguje s radikadly "OH za vzniku nové
slouceniny, ktera vykazuje intenzivni modrozelenou fluorescenci pii excitaci UV zafenim o vlnové délce
piiblizn¢ 345 nm, pfiCemz spektrum fluoreskujiciho produktu mé charakter Sirokého fluorescencniho pasu
s maximem na 450 nm. Témito vlastnostmi se velice podoba fluorescenci chininu, latky, kterd se bézné
pouziva jako fluorescenc¢ni standard, coz je velmi praktické pro tcely normalizace fluorescencniho signalu
ze vzorki o riizné geometrii.

Fluorescen¢ni odezvu dozimetru s kyselinou trimesinovou v zavislosti na davce prométili Matthews
a Wilson pomoci standardniho ozafovace s kobaltem-60 (gama paprsky o energii 1.17 a 1.33 MeV)
v rozmezi davkového piikonu 0,1 az 100 mGy/s objevili pouze velmi slaby narast fluorescenéni odezvy
s davkovym pfikonem. Vzhledem k velmi vysokému okamzitému davkovému piikonu v tadu TGy/s,
oc¢ekavaného od pulznich zdroji ionizujiciho zafeni na ELI Beamlines bylo tfeba ovéfit, zda se
fluorescencni odezva vyrazné zméni. Proto byla provedena komparativni méieni fluorescencni davkové
odezvy na davku pomoci zatizeni pro pikosekundovou radiolyzu ELYSE ve francouzské Laboratofi pro
chemickou fyziku na Université Paris-Sud v Pafizi. Vzorky dozimetru s kyselinou trimesinovou byly
ozafeny jak v ,,pomalém‘ ozafovaci s kobaltem-60 o davkovém piikonu v fadu jednotek mGy za sekundu,
tak pomoci pikosekundovych pulzii 5SMeV elektront z urychlova¢e ELYSE.

Vysledky tohoto experimentu jsou vyneseny na grafu na Obrazku 4 niZe a poukazuji na to, Ze pfi
velmi vysokych davkovych rychlostech vitadu TGy/s pravdépodobné dochazi ke snizeni specifické
fluorescenéni citlivosti na dévce, asi o 25 % oproti davkovym rychlostem v fadu mGy/s od kontinuélniho
kobaltového ozatrovace.

4 5 MeV elektrony, ELYSE - Tgy/s Gama z&fi¢ Co-60, mGy/s
0.20 -+

0.18 -
0.16 . 2.5-8Gy 0.5 - 6.5 Gy
0.14 -
0.12 -
0.10 - At

0.08 -

(fluorescence /Gy)

0.06 -

0.04 -

0.02 -

Davkoveé specificka fluorescenéni citlivost

0.00 -

Obrazek 3 — Porovndni specifické fluorescencni citlivosti chemického dozimetru s Kyselinou
trimesinovou (vit¢i 1,0 mikromoldarnimu roztoku chininu v 0,4 M HySO.) stanovené za srovnatelnych
davek deponovanych pii velmi odlisSnych davkovych pFikonech ionizujiciho zaieni

0 nizkém linedrnim pienosu energie
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4. Zavér

Vzhledem ke svym unikéatnim kratkym casovym pulziim budou sekundarni zdroje ionizujiciho zareni
ELI vyuzitelné pro studium radiolyzy se sub-pikosekundovym €asovym rozliSenim. Za Gc¢elem kalibrace
deponované davky v novych typech tercikli vSak bude zapotiebi vyvinout spravnou dozimetrickou metodu.
Fluorescen¢ni dozimetr s kyselinou trimesinovou ma pro tyto ucely vhodné vlastnosti a z experimentli
provedenych na pikosekundovém urychlovac¢i ELYSE vyplyva, Ze jej lze za pouziti stanovené korekce
pouzit i pro dozimetrii o¢ekavanych ultrakratkych impulza.
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SEPARACE CESIA Z ROZTOKU POCHAZEJICIHO
Z PREPRACOVANI CERMET PALIV NA BAZI MOLYBDENU

Kamil Vaviinec Mares, Jan John, Ferdinand Sebesta
Ceskeé vysoké uceni technické Praha
Fakulta jaderna a fyzikalné inzenyrska, Katedra jaderné chemie

Abstrakt

Préce je zaméfena na ovéteni postupu piepracovani paliv s inertni molybdenovou matrici s diirazem
na recyklaci molybdenu a uréeni moznych kontaminanti vysledného molybdenového roztoku, konkrétné
oveéfenim moznosti odstranéni cesia jako zastupce potencidlnich necistot pomoci vytipovanych ménict
iontd. Nejvhodnéjsi sorbent (KNiFC-PAN) byl charakterizovan pomoci kinetické studie, stanoveni zavislosti
hmotnostnich rozdélovacich koeficientd cesia na pH i koncentraci molybdenu a stanoveni sorp¢ni izotermy.
Zaverecny kolonovy experiment potvrdil vhodnost pouziti tohoto kompozitniho anorganického ménice iont
S pojivou matrici polyakrylonitrilu pro separaci cesia z mirné alkalického, koncentrovaného roztoku
molybdenu.

1. Uvod

V soucasné dobé stav védy a techniky umoziuje separaci nejen vyznamného mnozstvi plutonia, ale i
jednotlivych minoritnich aktinidii a otevird tak moZznost testovat a vyvijet transmutacni technologie, véetné
nakladani s novymi typy jadernych paliv. Tématem této prace je pfepracovani paliv s inertni molybdenovou
matrici urenych pro transmutaci plutonia a minoritnich aktinida v ADS (z angl. Accelerator Driven
System). Jednim z potencidln¢ vhodnych materialti, ktery by mohl slouzit jako inertni matrice pro
transmutaci plutonia a minoritnich aktinidd je molybden, v optimélnim ptipadé %Mo, ktery ma velmi nizky
ucinny prufez pro rychlé neutrony. Cena tohoto izotopu, jehoz zastoupeni v pfirodni izotopické smési
molybdenu je pouze 15 %, je natolik vysokd, Ze ucinna recyklace je pro jeho ekonomicky pfijatelnou
pramyslovou aplikaci zcela nezbytna.

Téma souvisi s projektem ASGARD (z angl. Advanced Fuels for Generation IV Reactors:
Reprocessing and Dissolution) [1], ktery fesi problematiku novych paliv pro reaktory 4. generace. V ramci
tohoto projektu se otazkou pfepracovani paliv s %Mo jako inertni matrici zabyva Task 2.1.2 na némz
spolupracuje Ceské vysoké uceni technické v Praze (CVUT) spolu s Forschungszentrum Jiilich (FZJ).
Hlavni néplni prace ve FZJ je rozpousténi a separace molybdenu od netransmutovanych $tépnych materialt
a §tépnych, koroznich a aktiva¢nich produkté. Cilem prace na CVUT je separace zbylych stopovych
necistot, které mohou v odseparované molybdenové frakci zlstat.

2. Teoreticka ¢ast

Oblast pouziti molybdenu jako inertni matrice jadernych paliv je velmi Sirokd - jeho vyhodnost
nazorn¢ dokumentuje Tab. 1. Jako aditivum se molybden v rozsahu 3 — 10 wt.% pouzival v kovovych
palivech jiz v 50. letech 20. stoleti [2, 3]. Pro paliva typu CerMet s vysokym obsahem inertniho kovu (50 —
85 vol.%) byl molybden poprvé pouzit jiz na prelomu 50. a 60. let, nicmén¢ stale jeSté za ucelem tvorby
paliv na bazi UO2, UO2-2UQO3z, PuO2, ThO: s lepsimi fyzikalnimi a metalurgickymi vlastnosti [4]. Obecné
Ize poznamenat, Ze od 80. let jsou paliva na bazi UMo s vysokym obsahem Al vyvijena a pouZzivana
predev§im pro testovaci a vyzkumné reaktory (RTR; z angl. Research & Test Reactor) a to pro svoje
vyhodné vlastnosti i p¥i pouziti relativné nizkého obohaceni (< 20 wt.% 2*°U) [5]. V soudasné dobé se 0
kovovych slitinach s obsahem molybdenu U-7Mo, U-9Mo a U-10Mo uvazuje jako o palivu pro skolni
reaktor VR-1 [6].
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teplota tani/tuhnuti  [hustota pti 20°C tepelna vodivost méma tepelnd kapacita | G¢inny priifez pro termalni
material t.[°C] p293 [kg-m-3] A [W-nrl-K-1] pii20°C Cp293 [J-kgl-K-1] | neutrony o, (10-28 m?)
20°C |100°C |400°C | 600°C
Mo 2600 10200 138 135 123 116 255 2,65
Al 660 2710 236 240 228 215 902 0,23
SiAl N/A 2260 162 173 180 N/A 871 0,22
Zirkaloy-4 1845 6570 23 218 | 214 | 223 276 0,19
Inox (304) 1400 7820 152 | 16,6 | 20,8 | 23,5 460 3
U02 2800 11000 5 N/A | N/A 3 235 12 (5 % 235U)

Tab. 1 - Fyzikalné-chemické vilastnosti uvaZovanych materidalii pro kovovou inertni matrici
ve srovndni s UO> [7, 8]

Pro pouziti molybdenu jako matrice v jaderné-palivovém cyklu je dalezita jeho Cistota, nebot’ zbylé
necistoty obsazené v MoOs by se mohly snadno aktivovat. O to vyznamngj$i problém by zbylé necistoty
predstavovaly v pfipadé recyklovaného molybdenu, nebot’ nejen manipulace s palivem, ale i samotna jeho
vyroba by vyzadovala préci pfizptisobit s ohledem na radia¢ni bezpecnost. Pravdépodobné i z tohoto diivodu
doposud molybden pouzity jako aditivum dosud nebyl nikdy recyklovan a pokud se takové palivo
prepracovavalo, vzdy §lo pfedevsim o separaci §t€pného materialu pro jeho dalsi vyuziti [2, 3, 5, 9 — 15].
Ve vétsing praci zabyvajicich se rozpousténim paliva s vysokym obsahem molybdenu se autofi setkavali
s problém nizké rozpustnosti molybdenu v kyselém prostiedi. Piispévek Juvenelle et al. [5, 12] popisuje
vyzkumny program tykajici se rozpousténi UMo paliv (UMo s 10 wt.% molybdenu). Takové ozatené palivo
béhem rozpousténi doporucuji smichat v poméru 1:13 s rozpusténym tradicnim UOx palivem a nasledné
uran a plutonium odseparovat adaptovanym PUREX procesem. Zamezi se tak srdzeni molybdenu, jehoz
rozpustnost je za normélnich podminek ~ 1 — 1,5 g-LL,

Bezuranova paliva typu CerMet Mo-based pro ADS byla piipravena a od poloviny roku 2007
ozafovana ve dvou experimentech v ramci projektu EUROTRANS a to pod nazvy: FUTURIX-FTA (palivo
pro reaktor Phenix ve Francii) a HELIOS (palivo pro HFR reaktor Petten v Holandsku; z angl. high flux
reactor). V piipadé ADS se uvazuje predevsim o aplikaci Mo, i piestoZe izotopové slozeni molybdenu
nema pro palivo rychlych reaktort zdaleka takovy vyznam jako pro klasické reaktory (viz Obr. 1)
vyuzivajici St€peni uranu pomalymi neutrony. V piipadé ADS je vSak zapotiebi optimalizovat neutronovou
bilanci, nebot’ jinak by doslo k snizeni transmutacni schopnosti nebo zvySeni ndklada diky nutnému zvyseni
vykonu urychlovaée [16]. Ve stejném ¢&lanku je taktéZ uvedeno, ze hlavnim diivodem pro vyuziti Mo je
omezeni vzniku dlouhodobého *°Tc [16], nicméné mnozstvi **Tc vyprodukované v pfipadé pouziti
pfirodniho molybdenu je podle jiného zdroje [7] zanedbatelné, nebot’ je o 1 — 2 fady niZsi, nez jeho
produkce ze St€peni uranu v pomalych reaktorech [7] a reakce (n,y) je u rychlych reaktori diky nizkému
ucinnému prirezu jest€ méné pravdépodobna.

Pomoci ADS je v soucasné dob€ navrzeno transmutovat Pu, Am a Cm, avSak transmutace americia s
sebou nese dalsi pozadavky na koncepci paliv. Pfi transmutaci americia totiz vznikd velké mnozstvi helia,
které miize zplsobovat ,,swelling” (botndni) palivovych pelet, coZ bylo pozorovano béhem EFTRA-T4
experimentu s peletami obsahujicimi 10 — 12 wt.% americia (zvétSeni objemu az o 18 vol.% pelety) [17].
Tento problém pravé mohou fesit paliva typu CerMet [18, 19], nebot’ kovova matrice je vhodnou bariérou
zamezujici tiniku $tépnych plynt.

Samotnym pfepracovanim paliv pro ADS se jako prvni zabyvé projekt ASGARD, kde se v soucasné
dobé& tématikou prepracovani Mo-based CerMet paliv krom pracovisté KJCH zabyvaji pracovisté ve FZJ
(Némecko) a NRG Petten (Holandsko). Ob¢ tyto zahrani¢ni pracovisté se v soucasné dobé soustied’uji
pfedevS§im na samotné rozpousténi paliv v koncentrované kyseliné dusi¢cné [20]. Autor v ramci své
disertaéni prace na CVUT v Praze navrhl alternativni schéma piepracovani ozafeného paliva s inertni
molybdenovou matrici pro ADS, viz. Obr. 2.
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Obr. 1 - Uéinné pritiezy pro zichyt neutronii vybranymi izotopy molybdenu [7]

Obr. 2 - Schéma moZného prepracovini paliva pro ADS s
. , . 7 v , molybdenovou matrici
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kalcinaci navratit k hlavni molybdenové frakci, plna Sipka '

rozpustit v
8mol-L" HNO; s HF

PURE)Zproces
. v . e v [ oae i te2ké kovy it 1 1|+ 1
zndazorituje kapalnou fazi, preSkrtand Sipka tuhou fazi a  c.. ., N

S DIAMEX-SI{NEX proces
v v , . ” bl 4 T
prer”sovana nespeclfikovany proces) Na, Ca, Mg AI,'/), rekrysta\lzacy :-E+Ru+Tc+Pd+?
- reex. HCit

kalcinace; T > 420°C

3. Experimentalni ¢ast
3.1 Pouzité materialy a pristroje

Pro piipravu roztok byl pro jednoduchost pouzit komeréni produkt (NHs)2M0.07 (ADM,; Cisty,
Alfa Aesar), ackoli lze MoOs rozpustit v amoniaku, napiiklad dle patentovaného postupu [21].
Testovanymi ménici ionth byly komeréné dostuné Ionsiv IE910, Ionsiv IE911 (UOP; dnes oznacovanych
UOP lonsiv R9150 a R9160), Amberjet 1000H (Rohm & Haas) a Dowex 50W (Dow chemical) a dale
laboratorn& pfipravené ménice iontd (Sebesta, KICH), kde jako aktivni slozka kompozitnich materiald
byly pouzity hexakyanozeleznatany (FC) draselno-nikelnaty (KNi), nikelnaty (Ni), draselno-médnaty
(KCu) a draselno-kobaltnaty (KCo) a jako nosi¢ polyakrylonitril (PAN). Postup jejich ptipravy a
stechiometrické sloZeni lze najit v diserta¢ni praci Smrckové [22]. Pfehledné shrnuti je uvedeno v Tab. 2.

méni¢ iontl nazev Zkratka SloZeni [28]
lonsiv IE910 IE910 -
Komeréni lonsiv IE911 IE911
Dowex 50W D50W
Amberjet 1000H A1000H -
hexakyanoZeleznatan nikelnaty NiFC Ni,[Fe(CN)]
laboratorné hexakyanozeleznatan nikelnatodraselny KNiFC KNi, [Fe(CN),]
pfipraveny hexakyanozeleznatan médnatodraselny KCuFC KD‘BBCUL%[FE(CN%]
hexakyanoZeleznatan kobaltnatodraselny KCoFC K, 54C0, 5,[FE(CN) ]

Tab. 2 - Testované ménice ionti, jejich sloZeni a pouZivané zkratky

Ke kontaktovani iontoménict s pfipravenymi roztoky byla pouzivana orbitalni tfepacka IKA KS250
BASIC (IKA Laboratechnik), v ptipad€ kinetickych studii byl pouzit sklenény michany reaktirek a
michadlo LM III (Dioptra) spolu s michadlovym motorkem I se ¢tyflistou sklenénou vrtulkou. Sklenény
mikrovlaknity filtraéni papir GF/C (Whatman) byl pouzivan pfi pietlakové filtraci suspenze kompozitnich
materiali ve vodnych roztocich. Pro separaci aktivnich slozek byla pouZita centrifuga Hettich Zentrifugen
(Supelco) a peristaltické ¢erpadlo PCD 22 s hadickou CV2 (oboji Koufil) spolu s kruhovym sbéracem
frakci ZF-62 s napajeci skiini NS-001004 a mikropumpou MA-62 slouzici pouze jako Casovac (vSe
Mikrotechna Praha).
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Pro znaGeni roztokil byl pouzit preparat RCs-34 z UVVVR (¥*7Cs, 40MBq k 9.1.1987). Méfeni
etnosti impulzi probihalo po ustaveni radioaktivni rovnovahy mezi **’Cs a *¥'™Ba (T12 =153,1 sekund)
ve sklenénych méticich ampulich OPC 5 cL (Medical Glass) uzavienych parafilmem ,,M*“ (Pechniney)
pomoci gamaspektrometrické soustavy se scintilatnim detektorem Nal(Tl) NKG-314 a jednokanalovym
analyzatorem NV-3102 (Tesla). Dale bylo pouzivano ptedevsim zakladni laboratorni vybaveni, jako jsou
automatické pipety, mikropipety, analytické vahy, kadinky a bézné¢ dostupné chemikalie v kvalité Cisty
nebo p.a.

3.2. Experimentalni postupy

V 50mL odmé&mé batice byl pfipraven roztok, ktery obsahoval 100 g-L* Mo, 10* mol-L* Cs a jehoz pH,
po pridani roztoku hydroxidu amonného, bylo upraveno na hodnotu 9,1. Tento roztok byl ve 100mL PE
lahviéce oznaden pomoci 50 uL pracovniho roztoku *¥'Cs. Vzdy 4 mL tohoto znaéeného roztoku byly tfepany
na orbitalni tfepacce s 16 mg predem odvazené aktivni slozky, resp. komeréné dostupného sorbentu (V/m =
250 mL-g™) po dobu 6 hodin. Po separaci fazi (centrifugaci, resp. filtraci) byly vzdy 2 mL supernatantu,
resp. filtratu odpipetovany do sklenénych méfticich ampulek k méfeni. Z namétenych Cetnosti impulzii
zméteného standardu, tzn. 2 mL (+ 1 mL destilované vody pouzité na oplach), ktery byl odebran k méteni,
aniz by priSel do kontaktu s aktivni slozkou, resp. komeréné dostupnym meénicem iontil, byl pomoci vztahu
(1) vypog&itan hmotnostni rozdélovaci koeficient Dg [mL-g™].

A-A v
De=—a " m
: 1)
kde Ao je Cetnost impulzi standardu [sY], A &etnost impulzii roztoku po tfepani se sorbentem [s™] (oboji
korigované na pozadi), V objem kontaktované vodné faze [mL] a m je hmotnost aktivni slozky, resp.
komercné dostupného sorbentu [g].

Shodnym postupem byl stanoven vliv koncentrace molybdenu a pH na hmotnostni rozdélovaci
koeficienty Dg i sorpéni izoterma s tim rozdilem, Ze byly ménény piislusné parametry. V piipadé studia
kinetiky sorpce byl pouzito V/m = 100 mL-g? a michany reaktor z kterého byly po uréitych ¢asovych
intervalech odebirany vzdy 100 pL aliquoty k meéfeni.

ZavéreCnym experimentem bylo otestovani separace cesia z molybdenového roztoku
za dynamickych podminek v kolonovém uspofadani metodou prinikové kiivky. Poplypropylenova Empty
Rezorian™ Cartridge (Supelco, USA) o objemu loze BV = 1,27 mL byla pouZita jako kolona, ktera byla za
mokra naplnéna zbotnalym méni¢em iontil. Na kolonu byl zdola pfivadén roztok 100 g-L* Mo, 10 mol-L*!
Cs (v druhém béhu 102 mol-Lt Cs) opH = 9,1 pomoci peristaltické pumpicky. Frakce byly jimany
Vv pravidelnych intervalech a na zavér byly zméteny.

4. Vysledky a diskuze

Hmotnostni rozdélovaci koeficient Dq pro sorpci cesia naméfeny pii V/m =250 mL-g? (vztazeno,
neni-li feceno jinak na hmotnost neupravovaného sorbentu zroztoku s nimZz byly ménice ionth
kontaktovany: ADM o koncentraci molybdenu 100 g-L* s pfidavkem 10 mol-L™* Cs a upravenym pH na
hodnotu 9,1) pro vSechny testované menice iontli jsou uvedeny v Tab. 3. V téz tabulce je uvedena hodnota
rovnovazného pHeg.

Na zakladé vysledkil testovani Gc¢innosti jednotlivych sorbentii Ize fici, Ze nejvysSich hodnot bylo
dosazeno s laboratorné pfipravenymi ménici iontl, které vykazuji vysokou selektivitu zachytu cesia. Nizké
hodnoty Dy v piipadé komerénich méni¢t iontl jsou zptsobeny nizkou selektivitou vaci cesnému iontu pii
vysoké koncentraci amonnych ionti.
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ménic fontii | D [ml/g] PH,,
IE910 <3 9,05
IE911 <3 9,00
D50W 13 9,00
A1000H 9 9,00
NiFC 27500 8,95
KNiFC 17800 9,00
KCuFC 14500 8,95
KCoFC 329 8,95

Tab. 3 - Hodnoty Dy @ pHeq. naméiené pro viechny testované ménice ionti

Kinetika zachytu cesia na_KNiFC, KCuFC a kompozitni varianty KNiFC s pojivou slozkou
polyakrylonitrilu (KNiFC-PAN), byly studovany pfi poméru V/m = 500 mL-g? (vztazeno na hmotnost aktivni
slozky); roztok s nimz byly méni¢e iontd kontaktovany obsahoval molybden o koncentraci 100 g-L* s
piidavkem 10*mol-L? Cs a amoniakem upravenym pH na hodnotu 9,1. Na Obr. 3 je zobrazena zavislost
procenta sorpce E na dob¢ kontaktu t. Z grafu je patrné, ze rovnovahy je ve vSech piipadech dosazeno po vice
nez hodin¢ kontaktu a proto pro dalsi experimenty byla zvolena doba kontaktu 6 hodin. Taktéz je mozné
srovnat vliv pojivé matrice polyakrylonitrilu na rychlost sorpce cesia; je patrné Ze pritomnost polyakrylonitrilu
ma mirné negativni efekt. V piipadé KCuFC je mozné pozorovat po cca 60-ti minutach sorpce mirny pokles,
ktery je pravdépodobné zptisoben hydrolyzou KCuFC.

100 T v—— ——————

40 / ~B- %E KNIFC-PAN ||
w
o0l —&— %EKNIFC
—¥— %E KCUFC

0 T T T T

T
0 20 40 60 80 100 120
t [min]

Obr. 3 - Zavislost procenta sorbce E cesia na dobé kontaktu t
(V/m =500 mL-g*; c(Mo) = 100 g-L*; c(Cs) = 10* mol-L*; pH = 9,1)

Vliv_koncentrace molybdenu (v alkalickém pH pfitomen jako molybdenan) na hmotnostni
rozdélovaci koeficienty cesia Dg byl stanoven pro KCuFC a KNiFC v smésnych roztocich o koncentraci
molybdenu 0 — 220 g-L* a po&ateéni koncentraci cesia 10 mol-L™ a amoniakem upravenym pH na hodnotu
9,1. Pfi experimentech byl pouzit pomér V/m =250 mL-g™. V grafu na Obr. 4 jsou graficky zndzornény
pfislusné namétené hodnoty hmotnostnich rozdélovacich koeficienti cesia Dg v zavislosti na koncentraci
molybdenu.

Klesajici hodnoty hmotnostniho rozdélovaciho koeficientu cesia Dy s rostouci koncentraci molybdenu
si 1ze vysvétlit tim, Ze molybden byl pfidavan ve formé ADM, ktery ve vodé disociuje za tvorby molybdenanu
a amonnych iontl které konkuruji cesnym iontim pfi iontové vyméné. Tuto skutecnost lze ovéfit pomoci
pfipravy roztoku z jiné molybdenové slouceniny.

1000000
¥ KCUFC Obr. 4 - Zavislost hmotnostnich
i \\\‘ TKNIFC T rozdélovacich koeficientit cesia Dy na
|§| \\ v r W ’ .
= 10000 —— pocatecni koncentraci molybdenu
— (V/m =250 mL-g*; c(Mo) =0 — 220
1000 T 0 1w a0 2w gLt ¢(Cs) =10* mol-Lt; pH =9,1)

50 100 1
c(Mo) [g/L]
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Obr. 5 - Zavislost hmotnostnich rozdélovacich koeficientii cesia Dg pro jednotlivé ménice
iontit na rovnovizném pH (V/m=250mL-g™; c(Mo)=100g-L*;
¢(Cs)=10*mol-L*;pH=6,2-10,3)

Viiv rovnovazného pH na hmotnostni rozdélovaci koeficienty cesia Dy byl stanoven pro KCuFC a
KNiFC v roztocich o pH v rozsahu 6,2 — 10,3, aprava pH byla provadéna pomoci vodného roztoku
hydroxidu amonného. Koncentrace molybdenu byla ve viech piipadech 100 g-L™? a po¢ateéni koncentrace
cesia 10 mol-Lt. Pfi experimentech byl pouzit pomér V/m=250 mL-gl. NaObr. 5 jsou piislusné
namétené hodnoty hmotnostnich rozdélovacich koeficientti cesia Dg zpracovany graficky v zavislosti na pH.

Jak je z grafu patrné vliv pH na hmotnostni rozdélovaci koeficienty cesia je v oblasti pH = 6,2 - 9,1
v rozporu s o¢ekavanim, nebot’ navzdory konkurenci amonnych iontli 1ze pozorovat mirny narast Dg(Cs) s
rostoucim pH i pfi rostouci koncentraci NH4". Tento efekt by bylo vhodné ovéfit pomoci upravy pH
naptiklad hydroxidem sodnym. V piipadé KCuFC dojde pii pH = 9,1 — 9,7 k prudkému poklesu, jenz je
zpisoben hydrolyzou. V piipadé¢ KNiFC dochazi k vyznamnéjsi hydrolyze az pti pH > 10.

V idedlnim piipadé¢ by maximalni experimentalné stanovend hmotnostni kapacita méla byt velmi
blizka teoretické hmotnostni kapacité. Jednim ze zplsobt jejiho stanoveni je sestrojeni Sorpcni izotermy a
pomoci asymptotické konvergence odecteni jeji hodnoty ptimo z grafu. Toto stanoveni bylo provedeno pro
kompozitni méni¢ iontt KNiFC-PAN (85,7 hm.% KNiFC) v roztocich o vychozich koncentracich cesia
6,00-10° — 2,36:10" mol-L? z amoniakélniho prostfedi o pH = 9,1 pfi poméru V/m = 250 mL-g. Ze
zavislosti na Obr. 6 je vidét, Ze bylo dosaZeno limitni hodnoty maximalni rovnovazné hmotnostni kapacity,
kdy q jiz nezavisi na rovnovazné koncentraci cesia v roztoku. Maximalni rovnovazné hmotnostni kapacity,
pfepocitané na suSinu KNiFC-PAN, v amoniakalnim prostfedi o pH 9,1 bylo dosaZeno pfi rovnovaznych
koncentracich cesia v roztoku > 1,30-102 mol-L'? ato 0,454 mmol-g?, cozodpovida 36% teoretické
hmotnostni kapacity (1,264 mmol-g™?).

S
g
£01
o
0,01 T T T
1,00E-08 1,00E-06 1,00E-04 1,00E-02 1,00E+0

crovn [mol/L]
Obr. 6 - Zavislost rovnovaziné hmotnostni kapacity cesia q, piepocitané na susinu
KNiFC-PAN, na rovnovadiné koncentraci cesia ve vodné fazi croun.
(V/m =250 mL-g*, pH=9,1)
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Obr. 7 - Prinikova kiivka cesia o koncentraci 10 mol-L* loZfem kompozitniho
Méni¢e iontii KNiFC-PAN p#  primérném  pritoku 5,38 BV-h!
(ekvivalentni hmotnost susiny KNiFC-PAN = 318,0 mg; pH =9,1; BV =1,27 mL)

Prinikovd kiivka zméfena v kolonovém experimentu s méni¢em iontd KNiFC-PAN pii koncentraci
cesia v roztoku 10 mol-L! je zobrazena Obr. 7. Jak je mozné z plochy nad kfivkou vypoéist, je kapacita do
10% priniku qio = 0,246 mmol-g™, pii kontaminaci cesiem 2,2 %. Vzhledem k protahlému ramenu v druhé
poloviné S-kiivky je nutné praktickou hmotnostni kapacitu vypocitat pomoci sumace plochy nad kiivkou.
Ziskana hodnota Q10 = 0,418 mmol-g?, coz odpovida 93 % rovnovazné hmotnostni kapacity stanovené z
absorp¢ni izotermy.

V obou piipadech bylo provedeno proplachnuti nasycené kolonky piiblizné 50 BV destilované vody.
Z namétenych vysledki vyplynulo, Zze cesium bylo pravdépodobné vazano pouze iontovou vymeénou,
nikoliv i molekularni sorpci [23] jako v pfipad¢ sorpce z roztoku chromanu draselného [24].

5. Souhrn vysledku

1. V ramci literarni reSerSe byla stru¢né shrnuta problematika pouziti molybdenu jako mozné inertni matrice
pro transmutaci minoritnich aktinoidii a jeho dosavadniho pouziti jako aditiva v jadernych palivech. Bylo
zjisténo, ze recyklace takto pouzitého molybdenu nebyla doposud provadéna, nebot’ cilem zajmu pfi
prepracovani téchto paliv byla predevsim recyklace stépného materialu.

2. V teoretické casti prace byl navrzen mozny postup recyklace molybdenu ve form¢ dimolybdenanu
amonné¢ho jako vychoziho materidlu pro produkci kovového molybdenu pouzitelného pro praSkovou
metalurgii pfi vyvoji CerMet paliv na bazi molybdenu urcenych pro transmutaci minoritnich aktinid
pomoci urychlovacem fizeného systému.

3. V ramci provadénych experimentl bylo zjiSténo, Ze pro sorpci cesia ze slabé alkalickych
koncentrovanych roztoki molybdenu je z testovanych méni¢li iontli nejvhodnéjs§im kompozitni ménicé
iontl KNiFC-PAN, pfipraveny na KJICH doc. Sebestou. Tento anorganicky kompozitni méni¢ iontii byl
detailné charakterizovan.

6. Literatura

[1JASGARD project No. 295825: Annex | — "Description of Work". 7" FP EU, 2011, 100 p.

[2]SCHULTZ, W. W.; DUKE, E. M.: Reprocessing of Low Enrichment Uranium-Molybdenum Alloy Fuels.
U. S. AEC, HW-62086, 1959, 40 p.

[3]JFERRIS, L. M.: Aqueous Processes for Dissolution of Uranium-Molybdenum Alloy Reactor Fuel
Elements. U. S. AEC, ORNL-3068, 1961, 39 p.

[4]MOORE, J. W. et al.. Method of Making Nuclear Fuel Elements. US Patent 3,006,832, 1961

[S]JHERLET, N. et al.: Reprocessing U-Mo Spent Fuels: Research Program. In: RRFM 2003 Transactions, pp.
245-246

[6]DOSTAL, P.: Modelovini a vypocty U-Mo palivového clanku proutkové geometrie pomoci programu
MCNP. Vyzkumny tkol, CVUT, 2006, 47 p.

117

FEKT, VUT v Bmg, Ustav elektrotechniky
CESKA NUKLEARN{ SPOLECNOST ,,13. Mikul4sské setkéni mladé generace CNS* — 4. - 6. 12. 2013



[7]BAKKER, K. et al.: The Use of Molybdenum-Based Ceramic-Metal (CerMet) Fuel for the Actinide
Management in LWRs. Nucl. Technol., Vol. 146, pp. 325-331

[8]PORTA, J.; AILLAUD, J.; BALDI, S.: Composite Fuels: Neutronic Criteria for Selection of Matrix,
Core Control, Transients, and Severe Accidents. In: Proc. 7th ICONE 1999, 10 p.

[9]SCHULZ, W. W.; BURNS, R. E.; DUKE, E. M.: Nitric Acid Dissolution of Uranium-Molybdenum Alloy
Reactor Fuels. Ind. Eng. Chem. Process Des. Dev., 1962, Vol. 1, pp. 156-160

[10] VISSER, A. E.; PIERCE, R. A.; LAURINAT, J. E.: Purification of Uranium from a
Uranium/Molybdenum Alloy. Separ. Sci. Technol., 2008, Vol. 43, pp. 2775-2785

[11] PERKINS, W.: Processing Piqua Fuel in 221-H. DPST-72-540, 1972

[12] HERLET, N. et al.: Reprocessing UMo Spent Fuels: Dissolution Studies on Unirradiated and
Irradiated Materials. Prezentace na RRFM 2005, Budapest, Mad’arsko

[13] JEVENELLE, A. et al.: U-Mo Spent Fuels Reprocessing First Experimental Results on Unirradiated
Fuels. In: RRFM 2004 Transactions, pp. 222-225

[14] HERLET, N. et al.: Reprocessing U-Mo Spents Fuels: Dissolution Experiments on Non-Irradiated
and Irradiated Materrials. In: RRFM 2005 Transactions, pp. 169-173

[15] HELAINE, E. et al.: Research and Test Reactor Fuel Reprocessing at Areva NC La Hague. In:
RRFM 2006 Transactions, pp. 172-177

[16] HAAS, D. et al.: Properties of CerMet Fuels for Minor Actinides Transmutation in ADS. Energ.
Convers. Manage., 2006, Vol. 49, pp. 1928-1933

[17] KONINGS, R. J. M. et al.: The EFTRA-T4 Experiment on Americium Transmutation. J. Nucl.
Mater., 2000, Vol. 282, pp. 159-170

[18] DEHAUDT, Ph. et al.: Composite Fuel Behaviour Under and After Irradiation. In: Proc. Technical
Comitee Meeting 1996, pp. 23-33

[19] PORTA, J.; PUILL, A.: U-Free Pu Fuels for LWRs — The CEA/DRN Strategy. In: Proc. ARWIF 1998,
pp. 169-186

[20] MENARD, G. et al.: Dissolution of Irradiated Advanced Fuel: HELIOS Pin 5. Prezentace na
ASGARD project meeting, Varsava, Polsko

[21] CHERENOVSKY, M. J.: Process for Producing Ammonium Molybdate from Molybdenum
Trioxide. US Patent 4,735,791, 1988

[22] SMRCKOVA, S.: Studium separace rtuti na anorganickych sorbentech. Diserta¢ni prace, CVUT,
1999, 119ss.

[23] TANANAIJEV, I. et al.: Chimija ferrocianidov. Nauka Moskva, 1971, 319 s.

[24] STEFULA, V.: Studium sorbentii vhodnych pro dekontaminaci kapalnych odpadii z JE A-1.
Diplomovia prace, CVUT, 1988, 83 s.

Tato prdce vznikla za podpory 7. RP EU ASGARD (EC-GA No. 295825)
a studentského grantu CVUT SGS1/71/0OHKA4/1T/14.

118

FEKT, VUT v Bmg, Ustav elektrotechniky
CESKA NUKLEARN{ SPOLECNOST ,,13. Mikul4sské setkéni mladé generace CNS* — 4. - 6. 12. 2013


http://asgardproject.eu/
http://www.vvvs.cvut.cz/granty/publ.php?id=41653

REMOVAL OF U(VI) BY CLINOPTILOLITE ZEOLITE

Eva Viglasova, Adrian Krajnak, Michal Galambos, Olga Rosskopfova
Comenius University in Bratislava
Faculty of Natural sciences, Department of Nuclear chemistry Bratislava

Abstract

The adsorption of radionuclides plays significant role, in the case of management of radioactive
waste. Uranium is naturally- occurring radioactive element, which is commonly found in rocks, soils,
waters, plants or animals (include human body). The natural sorbents- zeolites applied to the adsorption of
uranium offer many advantages (availability, high sorption capacity, good hydraulic properties etc.) as well
as no introduction of additional pollution to the environment in the case of application as permeable reactive
barriers. The main aims of this work are investigations of adsorption properties of Greek zeolite Metaxades,
modelling of traditional isotherms and behaviour during kinetics process, influenced by temperature.

Key words: Adsorption; Uranium; Zeolite; Adsorptions isotherms, Kinetic data

Introduction and formula of the main aims

Uranium is a toxic and weakly radioactive heavy metal exists in the environment ubiquitously, such
as rocks, soils, and waters [1]. It is widely spread throughout the environment and so it is impossible to
avoid uranium. Into the body can enter when it is inhalled or swallowed [2, 3]. About 99 % of the uranium
ingested in food or water will leave a person's body in the faeces, and the remainder will enter the blood. A
small amount of the uranium in the bloodstream will deposit in a person's bones, where it will remain for
years. Bigger intakes of uranium can lead to increased cancer risk, liver damage, or both. Long term chronic
intakes of uranium isotopes in food, water, or air can lead to internal irradiation and/or chemical toxicity [1,
2].

Solubility of uranium in aqueous systems is predominantly controlled by three factors: oxidation-
reduction potential, pH, and dissolved carbonate. The known oxidations states of U are U(I1), U(l11), U(IV),
U(V) and U(VI). Under conditions of natural aquatic systems the states U(VI) and U(IV) only are stable.
U(IV) is extremely insoluble. Hence the solution behaviour under those conditions is dominated by U(VI).
The chemistry of U(VI) in oxidizing aqueous environment is nearly exclusively dominated by the linear
dioxo cation UO2?* and an array of mononuclear and polynuclear hydrolysis species [1, 2, 4].

The removal and recovery of U from contaminated surface, environment and ground water, as a
result of nuclear industries, has attracted more and more attentions. Several methods are available for
removing U from aqueous solution, such as chemical precipitation, reverse osmosis, solvent extraction,
micellar ultrafiltration and adsorption [3].

Among these, adsorption is an attractive method due to its high efficiency, ease of handling, and
availability of different adsorbents. Adsorption in the system adsorbent-solution plays significant role in
everyday life, industry and environment protection. Also plays an important role in a large number of
reactions of solids and biological mechanisms. It allows characterizing the surface and structural properties
of new materials or adsorbents [5, 6].

Various kinds of new adsorbents for removing and recovering radionuclides, include uranium have
been reported, among which natural zeolites and their composites are considered as particularly effective,
low-cost, and chemical stability [7]. Zeolite is natural porous mineral described as crystalline hydrated
aluminosilicates. Inside the framework structure of zeolite, alkali or alkaline-earth cations are reversibly
fixed in the cavities and can easily be exchanged by surrounding positive ions [8]. Clinoptilolite belongs to
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the natural zeolite with high ion-exchange and sorption properties and it is known to have high exchange
capacity and removal efficiency for some cations. It is known, that zeolite containing rocks are used in
wastewater purification to remove toxic and radioactive elements [9, 10].

The main aims of this work are investigations of adsorption properties of Greek zeolite Metaxades
during adsorption of U(VI) (pHinit= 2,5; Cinit: 10 to 1000 mg U/L)from water solutions, fitting with
isotherms (Freundlich, Langmuir and DR) and its behaviour during kinetics process (Cinit: 500 mg U/L; pH
=2,5), influenced by temperature (T = 25 °C, 35 °C, 45 °C).

Materials and methods
The natural zeolitic material from Metaxades was selected for experimental work, after grinding was

sieved to obtain fraction <50 um. The main characteristic of material is in table 1 and composition of
material in (%) is in table 2.

Origin of the CEC Exchangeable Zeolite tvpe Zeolite
material (mol/kg) cations yp content (%)
Metaxades/ HEU-type
Greece 1.16 Ca, K Clinoptilolite 58

Tab. 1 - The main characteristic of material (Metaxades-Greece)

Material Si02 AlOs CaO K20 Na2O Fe203 MgO MnO TiO2 H20 Si/Al
Metaxades/Greece 66,47 13,47 325 26 209 105 065 0,02 015 10 4,93
Tab. 2 - The composition of material (Metaxades- Greece)

For the sorption experiments 50 mg of the zeolite was contacted in polypropylene tubes for 24 hours
with 10 mL of uranium solutions (Cinit: 10 to 1000 mg U/L, pHinit 2,5 adjusted using HCI or NaOH at room
temperature). The uranium solutions were prepared by dilution of a stock UO2(NOz)2:6H20 solution (Merck
pro analysis) with bi-distilled water. After separation of the solid and liquid phases by centrifugation, the
equilibrium pH (pHsina) Wwas measured and the uranium concentration determined spectrophotometrically by
means of the Arsenazo Il method at 660 nm [11]. The obtained data were used to calculate the uptake
capacity in mg/g and construct the corresponding sorption isotherms. The experiments were performed
under equilibrium conditions with atmospheric COx.

The sorption kinetics was also investigated and modelled using pseudo-first and pseudo-second order
equations [12]. The kinetics of uranium sorption by the zeolite was investigated using batch technique.
500mg of the zeolite came in contact with 100mL of uranium solution of Cinit. 500 mgU/L and pHinit. 2,5. At
predetermined time intervals (2 — 300 min.) a 2 mL sample was withdrawn and the amount of U was
determined by means of the Arsenazo 111 method.

Results and discussion
The equilibrium pH (pHrina)) was measured after sorption experiments (tab.3).

C [mgU/L] pH init. pH final

10 2,51 2,7

50 2,52 2,66
100 2,50 2,65
250 2,50 2,68
500 2,51 2,63
750 2,50 2,64
1000 2,51 2,60

Tab. 3 - The pH after sorption experiments (Cinit: 10 to 1000 mg U/L, pHinit 2,5)
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The uranium adsorption equilibrium data obtained at pH= 2,5 and initial solution concentration from
10 mgU/L to 1000 mgU/L are plotted in figure 1. For correlate the experimental data were used traditional
Freundlich, Langmuir and DR isotherms. Freundlich isotherm model indicate the heterogeneity of the
adsorbent material and is given by the equation [13]:
q=K-Ce'" [1]
The Langmuir isotherm model assumes the formation of monolayer onto the adsorbent
surface with a finite number of identical sites, and is given by the equation [14]:
q=(ab-Ce)l(1+ K- Ce) [1.]

The Dubinin-Radushkevich isotherm by Dubinin, who assumed that the characteristic of sorption
curves are related to the porosity of the adsorbent, is given by the equation [15]:

— 2 1n2
a = aoexp[-B2(RT)* In“(po/p)] [11]
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— -
| — -
50
[ B e
_____ —
L e re
40 | _
o [ __-" e
g I -~
@ B0 F -
= [ e
s | i
20 | /4
B H - Experimental data
| = Langmuir isotherm R?=0,9835
10 F _ _——— Freundlich isotherm R*= 0,9351
[/ Fo ] e DR isotherm R*= 0,9562
. ‘:
() S a L L a
o 200 400 B800 800 1000
Co, [PPM]

Fig. 1 - Comparison of model correlations of experimental isotherms data for uranium adsorption
on Greek zeolite Metaxades at pH = 2,5; Cini= 10-1000mg U/L, contact time 24 h

In order to explain the controlling mechanism of adsorption processes, such as mass transfer and
chemical reaction, pseudo- first-order, and pseudo-second-order kinetics equations were applied to describe
the Kinetic characteristic of U(VI) onto Greek zeolite Metaxades. The pseudo-first-order kinetic model is
usually given [12]:

In(0e-qt) = Inge — kat [IV]
The pseudo-second order kinetics model is always given as [12]:
tge = (1/kage®) +(t/ge) [V]

Kinetic data at pH=2,5 Cinit= 500mgU/L T= 298,16K 308,16K and 318,16K are showed on figure 2,
the pseudo-first order of this kinetic data is on figure 3 and pseudo-second order is on figure 4. Kinetics data
of Greek zeolite Metaxades at these conditions showed that with increase of T, increases sorption ability of
material.
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Fig. 3 - Pseudo-first-order for kinetic data on Greek zeolite Metaxades
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Fig. 4 - Pseudo-second-order for kinetic data on Greek zeolite Metaxades

Pseudo-second order is better for describe experimental data in compare with Pseudo-first order.
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Conclusion

A batch technique was employed to investigate the sorption behaviour of Greek zeolite Metaxades
during adsorption of U(VI). The equilibrium pH (pHsina) measured after adsorption corresponds with
sorption of uranyl cation: UO,?* whitch The value of R? showed that Langmuir isotherm model is better to
fitted with the experimental data than Freundlich or DR isotherm model. The pseudo-second order equation
was better than the value of the pseudo-first order and increase of temperature caused increase of sorption
ability of studied material. In summary Greek zeolite Metaxades has good adsorption quality, but is
necessary to do more extensive investigation with other conditions e. g. influence of pH, contact time, ratio
solid/liquid phase etc.
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Abstract

High surface area, a microporous structure, and a high degree of surface reactivity make activated
carbons versatile adsorbents, particularly effective in the adsorption of radionuclides from aqueous
solutions. The most important property of activated carbon, the property that determines its usage, is the
pore structure. The total number of pores, their shape and size determine the adsorption capacity and even
the dynamic adsorption rate of the activated carbon. This report is dedicated to determination of basic
physical properties of new activated carbon sorbents.

Keywords: activated carbon, radionuclide, adsorption; BET isotherms

Introduction:

Activated carbon (AC) is a solid, porous, black carbonaceous material. It is distinguished from
elemental carbon by the absence of impurities and an oxidized surface [1]. The specific properties of ACs
depended on the source of the organic material used to create the carbon, and method used to product. AC is
made from a biomass material such as wood, also from peat, lignite, oil products or coal typically trough a
two-stage process: carbonization and activation [2—7]. AC is produced in various forms, including powders,
cylindrical extrudates, spherical beads, granules and fibres.

The most important property of AC, the property that determines its usage, is the pore structure. The
total number of pores, their shape and size determine the adsorption capacity and even the dynamic
adsorption rate of the AC. Due to its high specific surface area, nanoporous structure, and variable surface
functional groups, AC is widely used as an adsorbent for removing radionuclides and toxic metals,
oxyanions, and organic compounds [8-13]. The surface functional groups of AC were characterized using
FTIR. There are various surface functional groups on AC, such as carboxyl, phenolic hydroxyl, carbonyl,
carboxylic acids, anhydrides, lactone, and cyclic peroxides [14]. Adsorption proceeds through the following
steps [15, 16]: Mass transfer — adsorptive molecules transfer to the exterior of the AC granules. Intragranular
diffusion — molecules move into the carbon pores and physical adsorption.

Material and methods:

AC was prepared from cellulose wool and treatment with various solutions. Sampe A: without
treatment with a solution, sample B: ZnCl,, sample C: H3BOs3, sample D: KOH and sample E: FeCls (Fig.
1). Cellulose wool was saturated with the solution in each case. Carbonization is the process of taking a
carbon-rich piece of material and converting it to pure carbon through heating. This heating process called
pyrolysis. The activation of carbon can be done directly through heating in a chamber while gas is pumped
in. After carbonization were samples washed out with water and dried.
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Physical adsorption of nitrogen at the temperature of liquid nitrogen was performed using ASAP 2400
(Micromeritics) equipment after samples degassing at 350 °C and vacuum lower than 2 Pa overnight.
Adsorption data were treated by standard BET isotherm by linearization in a range of p/po <0,05 — 0,30> to
calculate the specific surface area Sger. Specific volume of micropores Vmicro and specific surface of
mesopores + external surface St were calculated by treating of adsorption data by t-plot method (Harkins-
Jura master isotherm). The total volume of nitrogen adsorbed Vit was estimated from volume of adsorbed
nitrogen at relative pressure of about p/po = 0,99. Pore size distributions were calculated by BJH method
from desorption branches of isotherms.

| _S_arhple B

Sample C

Sample E

Fig. 1 - Activated carbon samples, TEM PHILIPS CM300

Results and discussion:

Adsorption isotherms of prepared samples are shown in Fig. 2, texture properties are summarized in
Table 1. Shapes of all adsorption isotherms are similar to type | according to the IUPAC classification [17],
typical for microporous materials. Only two samples (E and C) show very narrow H4-type horizontal
hysteresis loops, indicating a small presence of mesoporous structure.

125

FEKT, VUT v Bmg, Ustav elektrotechniky
CESKA NUKLEARNI SPOLECNOST ,,13. Mikul4sské setkani mladé generace CNS“ — 4. - 6. 12. 2013



300
Sample B
250 H
. 200 1 Sample D
K<Y
o
»
«_ 150 +
£
)
>
100 - Sample A
50 -
Sample E
O T T T T
0 0,2 0,4 0,6 0,8 1
P/po

Fig. 2 - Adsorption-desorption isotherms of prepared samples

The treatment of adsorption data by linearization of BET isotherm in standard range of relative
pressure of p/po <0,05 — 0,30> gives negative values of Cger constant in range of —68 to —38 (Table 1),
indicating strong microporous nature of materials [18]. The real picture about texture properties gives only
treatment of adsorption data by t-plot method.

The shapes of adsorption isotherms of samples A, B and D show typical pure microporous character
of solids. The absence of any hystheresil loop indicates the absence of any mesopores and therefore the
micropore volumes of these samples are very close to the total nitrogen volume adsorbed at relative pressure
of about 0,98 — 0,99. External surface area is about 21 m?-g™* at sample A and 32 — 35 m?-g™* for samples B
and D. The highest micropore volume Vmico = 0,377 cm®-g, has sample B, corresponding to the highest
position of adsorption isotherm and highest value of Sger = 759 m?-g. The real specific surface area,
corresponding to the external surface of material particles, is only St = 21,2 m?-g. It means that 93% of
adsorbed nitrogen was concentrated in micropores. Sample A has micropore volume less than half value in
comparison with B but it represents still about 92% of total nitrogen adsorbed. The micropore volume of
sample D Vmicro = 0,247 cm®-g? is in between those of samples A and B, volume of micropores is about
88% of total adsorbed volume of nitrogen.
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Sample| Sger CeeT Vmicro St Viot Vmicro/ Vot
[m*g™]| [1 |[em®g| [m*g™]| [em*g™] |  [%]
A 337 -40,0 0,164 21,2 0,178 92
B 759 | -38,8 | 0,377 35,6 0,405 93
C 466 -56,9 0,171 73,8 0,280 61
D 509 -42.6 0,247 32,1 0,280 88
E 157 -67,6 0,052 50,6 0,156 33

Tab. 1 - Texture properties of prepared samples
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Fig. 3 - Pore size distributions of samples C, D and E

Adsorption isotherms of samples C and E show similar horizontal — oriented hystheresis loops, wider
for sample C. Hystheresis loops indicates the presence on mesopores, that reflects also in the St values — the
highest value of St = 73,8 m2-g* for sample C is connected with the widest hystheresis loop. The pore size
distribution curves (Fig. 3) for samples C and E show only artefacts at diameter D = 4 nm that probably do
not correspond to real mesopores [19]. Only little increased background in wide range of pore radii from 1
to about 50 nm for samples C and E in comparison with pure microporous sample D indicates very wide
pore size distribution of mesopores. Smaller values of micropore volumes represent only 61 and 33% of
total volume of nitrogen adsorbed for samples C and E, respectively.

Conclusion:

Adsorption experiments on activated carbon samples showed that all BET isotherms are type | by
IUPAC classification. Adsorption data were linearized t-plot method. Samples C and E shown the character
of hysteresis curve, which means the presence of mesopores. Mesopores have a radius of 4 nm. For other
samples A, B and D showed only micropores, which corresponds to the shape of BET isotherms.
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POSTUP UVOLNOVANI KOVOVEHO MATERIALU V UJV REZ, A. S.

Josef Mudra
Méfeni a laboratore, UJV Rez, a. s.

Abstrakt

UJV Rez, as. (UJV) zajistuje vyzkumnou a vyvojovou ¢innost v oblasti jadernych technologii a
nakladani se zdroji ionizujictho zafeni. V dusledku svych aktivit vzniklo v UJV znaéné mnozstvi
radioaktivné kontaminovanych i ozafenych materiald, technologii a stavebnich konstrukei, se kterymi je po
vyfazeni z provozu nakladano jako s radioaktivnimi odpady (RAO). Cilem nakladani s RAO je upravit RAO
do formy vhodné k ulozeni a materialy, které lze dekontaminovat, se pokusit dekontaminovat a nasledné
uvolnit do Zivotniho prostfedi (ZP) na zakladé principu minimalizace objemu RAO. Pro tyto prace
se pouzivaji unikatni metody a postupy vcetné vyuziti specidlnich technologickych zatizeni. Pted
provedenim dekontaminace kazdého materialu je provedena jeho radiacni charakterizace a stanoveni tzv.
korelacnich faktord obtizné¢ métitelnych radionuklidi k t€m, které se daji jednoduse gama-spektrometricky
stanovit. Korelacni faktory jsou stanoveny pro kazdy odpad se stejnou historii samostatné (napi. nadrz,
potrubni trasy). U materialu pfipraveného k uvolnéni do ZP je vsouladu s legislativnimi pozadavky
prométfena povrchova kontaminace a stanovena specifickd aktivita. Specifickd aktivita je naméfena a
dopoctena s vyuzitim zjisténych korelacnich faktord. Zjisténé udaje jsou porovnany s limitami stanovenymi
atomovym zakonem (zék. 18/1997 Sb. v platném znéni a provadéci vyhlaSkou 307/2002 Sb. v platném
znéni). Vyhovi-li uvoliiovany material stanovenym limitim je uvolnén do ZP, jinak je vracen zpét do
procesu nakladani s RAO. Pro stanoveni specifické (hmotnostni) akt1V1ty bylo vyvinuto specidlni zafizeni
pro uvoliiovani materialu do ZP firmou Envinet a.s. ve spolupraci s Ceskym metrologickym institutem —
inspektoratem pro ionizujici zafeni. Envinet a.s. zafizeni pro UJV provozuje. Toto unikatni zafizeni je pro
tyto ugely v CR typové schvalené a je stanovenym méfidlem dle zakona &. 505/1990 Sb. o metrologii
Vv platném znéni. Instalace a zprovoznéni zatfizeni, métfeni a vypocet ucmnostmch kiivek bylo provedeno na
prelomu roku 2012 a 2013. Samotné méfeni kovového materialu uréeného k uvolnéni do ZP bylo zahajené
v bieznu 2013. Pfedpokladané mnoZzstvi takto uvolnéného materialu je cca 150 tun, coz predstavuje zhruba
25 % celkového mnozstvi vyfazované technologie. Tento material pochazi predevsim z likvidace starych
ekologickych skod, coz je vsoucasné dob&é nejvétsi realizovany sanaéni projekt radioaktivné
kontaminovanych materialt v CR. Do zac¢atku prosince 2013 je pfipraveno pro uvolnéni 14 t materidlu,
z toho se po zméfeni podaiilo uvolnit 13,1 tuny materidlu. Podminkam pro uvolnéni do ZP nevyhovélo 900
kg materidlu, které bylo zpracovano jako RAO.

1. Uvod

Béhem vyzkumné a vyvojové &innosti UTV Rez, a.s. (UJV) zalozeného v roce 1955 vzniklo znaéné
mnoZzstvi radioaktivnich odpadii (RAO), radioaktivné kontaminovanych 1 ozafenych materialti, technologii a
stavebnich konstrukci. Vechny tyto polozky lze podle usneseni vlady CR & 123/93 charakterizovat jako
ekologické zavazky (zatéze) vzniklé pied privatizaci UJV vroce 1993. Tyto ekologické zatéZe jsou
V porovnani s ostatnimi ekologickymi zatézemi v CR vyjimeéné tim, Ze jejich podstatou je kontaminace
radioaktivnimi latkami. Proto pro jejich likvidaci je nutné pouzivat unikatnich metod a postupti véetné
vyuziti specidlnich technologickych zafizeni. Likvidace starych ekologickych zatéZzi byla zahdjena v roce
2003 a bude ukonéena v roce 2014. Celkovy objem kontaminované technologie je asi 1 500 m® (600 t)
RAO, pii¢emz se piredpoklada uvolnéni cca 150 t tohoto materialu do Zivotniho prostiedi (ZP). Uvoliiovani
materiald do ZP bude probihat v souladu s limitami stanovenymi atomovym zikonem (zak. 18/1997 Sb.
v platném znéni a provadéci vyhlaskou 307/2002 Sb. v platném znéni, viz tabulka ¢. 1. Vyhovi-li
uvoliiovany material stanovenym limitim, je uvolnén do ZP, jinak je vracen zpét do procesu nakladani
s RAO. Kazdy materidl je proméfen jak na povrchovou tak i na specifickou (hmotnosti) aktivitu. Proméfeni
povrchové aktivity zajistuje UJV a proméfeni hmotnostni aktivity zajistuje firma Envinet a.s.
prostfednictvim méfidla MUM (Mg¢fidlo uvoliiovaného materidlu). Méfidlo MUM je vyvinuto firmou
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Envinet a.s. ve spolupraci s UJV a s Ceskym metrologickym institutem — inspektoratem pro ionizujici zafeni
(CMI 11Z). Toto métidlo MUM je stanovenym, ufednim méfidlem podle vyhlasky Ministerstva prumyslu a
obchodu ¢. 345/2002 Sb.

Vysledky méfeni hmotnostnich aktivit musi byt vztazeny na jeden kg (to znamend, ze kritérium pro
uvolnéni do ZP musi byt splné€no pro kazdy kilogram uvolnovaného materialu), podle vykladu CMI 11Z.

Trida Radionuklid An As 3
[Ba/g] [Ba/kg] [kBagrkg] [Bg/cm 7]
Na-22 Co-60 Ag-110m | La-140 Th-232
Na-24 Zn-65 Sh-124 Eu-152 U-235
1. Mn-54 Zr-95 Cs-134 Eu-154 U-238 0,3 300 03 0,3
Fe-59 Nb-95 Cs-137 Pb-210 Am-241
Co-58 Ru-106 Ba-140 Ra-228
K-40 Sh-125 1-131 Eu-152m
2. Sr-90 1-129 Ba-133 3 3000 3 3
Ru-103 1-125 Ce-144
C-14 Cr-51 Pu-241
3, CI-36 Tc-99 30 30 000 30 30
Ca-41 Cd-109
H-3 Ni-59
4. Fe-55 Ni-63 300 300 000 300 300

Tabulka ¢&. 1 Pfilohy €. 2 k vyhlasce ¢. 307/2002 ve znéni vyhlasky ¢. 499/2005 Sb
Hodnoty aktivit pro uvadéni materiali do Zivotniho prostiedi

2. Priprava materialu k méreni pro uvolnéni do ZP

Material, ktery se bude uvolilovat do 7P, pochazi s celého arealu UJV a to z obdobi let cca 1963 —
1990. Jedna se predevsim o komponety a materialy z vyzkumu (digestote, potrubi, nadrze, atd.) a nakladni
S RAO, jako jsou c¢asti technologie na zpracovani prevazné kapalnych RAO. Vzhledem k rtiznorodému
puvodu materiald jsou i rdznorodé druhy materidlu napt. kovové materialy — ocel (konstruk¢éni, nerezova),
hlinik, litina, atd. nebo dalsi typy materialt napt. plasty, uhlikaté materialy, stavebni materidly: cihly, beton,
atd.

Radinuklidové slozeni materialii tvoii pfevazné nasledujici radionuklidy: 54Mn, %'Co, %8C, *Ni, €Co,
63N, 657n, 0Sr, 125 18R, 197Cs, 152Ey, BS4Ey, 212, 241Am, 232Th, 27N, 238, 229240p,

3. Prediprava materialu urceného k méreni

K uspé$snému uvolnéni materidlu do ZP je potiebné spravné zvolit technologicky postup
fragmentace, radiacni charakterizace a dekontaminace.

Fragmentace velkoobjemového materidlu se provadi z divodu oddéleni kontaminovanych ¢asti od
nekontaminovanych, zmenSeni objemu materidlu pro zpracovani materidlu do formy vhodné k uloZeni do
ulozi§té¢ radioaktivnich odpadli a optimalni manipulaci pfi dal$im nakldddni s materidlem (napf.
dekontaminace, radia¢ni charakterizace). Fragmentace materialu je provadéna pomoci specialnich nastroju
napf. hydraulickych nlZek, mechanické pily, rozbruSovani, prostfihavéani, fezani kyslik-acetylenovym
plamen, plasmové fezani.

Radia¢ni charakterizace materialu se provadi pred dekontaminaci z divodu zajiSténi optimalni
radiacni ochrany pracovniki nakladajicimi s t€émito materialy, ke stanoveni miry kontaminace a zvoleni
optimalniho a nejefektivnéjsiho postupu piipadné dekontaminace a ke stanoveni tzv. korelacnich faktort.
Pomoci korela¢nich faktorti se umozni stanovit s vysokou mirou jistoty maximalni Groven kontaminace
obtizné méfitelnych radionuklida (napt. radionuklidi emitujici alfa a beta zareni nebo radionuklidy s nizkou
energii nebo nizkou intenzitou gama zéfeni, apod). Ke stanoveni korela¢nich faktorti se vyuziva kombinace
riznych méficich postupi jako napf. gama-spektrometricka analyza pro snadno méfitelné radionuklidy
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(radionuklidy emitujici gama zéfeni o dostatecné energii a intenzit¢) a laboratorné-chemické analyza pro
obtizné méfitelné radionuklidy. Korelaéni faktory jsou napt. ksr-o0 (koreladni faktor pro korelované %Sr vigi
korelujicimu ¥'Cs), kni-so korelagni faktor pro korelovany **®3Ni vii¢i korelujicimu ®°Co, atd.)

Pro dekontaminaéni prace se pouzivaji unikatni metody a postupy vcetné vyuziti specidlnich
technologickych zatizeni. Jednd se napt. o pouziti chemickych dekontaminacnich ¢inidel, ultrazvukové
vany, vysokotlaké vodni otryskavéni, otryskdvani suchym ledem, nebo mechanickych postupi — napf.
obruSovani materialu, apod.

Po dekontaminaci se provadi meéfeni povrchové aktivity a specifickd (hmotnostni) aktivita je
naméfena pomoci méfidla MUM a aktivita obtizn& méfitelnych radionuklida (°°Sr, **%Ni) je dopoétena
S vyuzitim zjisténych korelacnich faktort.

4. Popis méridla Méridlo uvoliiovaného materialu (MUM)

Specidlné¢ vyvinuté stanovené, ufedni méfidlo MUM obsahuje néasledujici hlavni dily:
nizkopozad’ovy méfici tunel pro zajisténi velmi nizkého radia¢niho pozadi (nutné pro dosazeni nizkych
detekénich limith pii piijatelné dobé méteni), 4 ks HPGe (High purity germanium detector — polovodi¢ovy
detektor z velmi Cistého germania) detektord s elektrickym chlazenim. V méfidle MUM je pouzity
stacionarni detekcéni systém (4 pevné instalované detektory HPGe v méficim tunelu, ptfesné¢ definované
geometrie méfeni, pfedem vypoctené detekéni UCinnosti, automaticky rezim vazeni meétfené vsazky,
automatické vyhodnoceni naméfenych dat, atd.). Dalsimi dily méfidla MUM jsou: dopravnik na posun
meéticitho kontejneru, automatickd vaha pro kontrolu nepiekroCeni limitni nosnosti méfici palety,
vyhodnocovaci (operatorské) pracovisté, filtraéni jednotka pro méfici tunel, méftici kontejnery, bezpecnostni
zdbrany u nakladaciho a vykladaciho dopravniku. Soucasti piislusenstvi je etalon *2Eu pro kontrolu
parametrii métidla MUM.

Pro méteni nestandardnich predméti, které jsou prilis veliké pro méteni v tunelu a nejde je zmensit
fragmentaci (napf. ptili$ silnd sténa), se pouZzije in-situ mefeni pomoci ptenosného HPGe detektoru. Pro in-
situ méteni bude pouzivana nasledujici souprava zatizeni:

- Ptenosny HPGe detektor

- Kolimator ISOCS shield

- Vozik

- Mnohokanalovy analyzator

- Notebook

- Programové vybaveni ISOCS (In-situ Object Counting System — systém pro in-situ méfeni objektl)

Toto pftistrojové vybaveni bude doddno spole¢nosti Envinet a.s. vzdy na nezbytné nutnou dobu pro
méteni. Jedna se cca o 20 ks pfedméth (statory motord, velké a silnosténné armatury, manipula¢ni technika,
Soupata, ventily, motory, atd.) — to pfi hmotnosti 100 kg kazdého ptedmétu piedstavuje celkem 2 tuny
z celkové predpokladané hmotnosti materialu na mefeni 150 tun (to je méné nez 2 % z celkové hmotnosti
méfeného materialu k uvolnéni).

5. Koncepce méieni

Pro ziskani podkladii pro rozhodnuti o uvolnéni materialu do ZP je nutno znat obsah radionuklidt
(pfimo meéfitelnych a nepfimo méfitelnych. Obsah nepifimo meéfitelnych radionuklidi je dopocitavan
s vyuzitim korelacnich faktorl, ¢oZ predstavuje maximaln€ konzervativni pfistup k uvolnéni potencidlné
kontaminovanych materialii do ZP.
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5.1 Konzervativni pristup k vypoctu aktivit

Pti vypoctu hmotnostnich aktivit méfidlem MUM bude pouzit konzervativni ptistup, ktery zajisti, ze
skutecné hodnoty aktivit v méfeném materidlu budou vzdy niz§i nebo rovny hodnotam vypoctenym na
zaklad¢ méteni v zatizeni MUM (anebo pomoci in-situ métent).

5.1.1 Detekcni ucinnosti méreni

Pti vyhodnoceni namétenych spekter se pouziji detekcni ucinnosti pro bodovy zdroj, ktery se nachazi
V nejméné vyhodném misté pro méteni (v nejvzdalenéjsim bodu méieného sektoru). Tim, ze se plocha piku
ve spektru déli mensi hodnotou detekéni Gcinnosti, je zajisténo, ze vypoctend hodnota aktivity je rovna (v
mefené vsazce je bodovy zdroj kontaminace skuteéné v rohu meétfeného sektoru) anebo vysSi nez ve
skute¢nosti.

5.1.2 Hodnoty Mininalni detekovatelné aktivity

Ve vypoctu celkovych hodnot aktivit pro stanoveni koeficientu uvolnéni jsou pro ty vybrané
radionuklidy, jejichz hodnoty aktivit byly pod Minimalni detekovatelnou aktivitou (MDA), pouzity pro
vypocet pravé hodnoty jejich MDA.

5.1.3 Vypocty hmotnostnich aktivit

Pti vypoctu hmotnostnich aktivit se pouziji nasledujici algoritmy:

a) pokud je na zakladé méfeni v jednotlivych sektorech stanoveno, ze aktivita v celé vsazce je
rozlozena rovnomérné, potom se hodnota hmotnostni aktivity v materialu vsazky vypocte vydélenim
stanovené celkové aktivity ve vsdzce celkovou hmotnosti vsazky

b) pokud z méfeni v jednotlivych sektorech (méfi se 12 sektorit) vyplyva, Ze aktivita ve vsazce neni
rozlozena rovnomérné, potom se konzervativné piedpokladd, Zze naméfend hmotnostni aktivita

v sektoru s nejvyssi aktivitou je pravé v jednom jediném kg materialu
6. Rozsah tiedniho méreni

Rozsah ufedniho méfeni je omezen na ta méfeni, kterd se provadi na metrologicky ovéfeném
méfidle. Tim je méfidlo MUM, které méfi aktivity pfimo meéfitelnych radionuklidii v uvolnovaném
materialu. Na toto méfeni bude vystaven protokol o méteni vsazky.

6.1 Rozsah méfeni pro rozhodnuti o uvolnéni materiilu

Souhrn doplitujicich informaci pro rozhodnuti o uvolnéni materidlu do ZP dale zahrnuji udaje o
aktivitach obtizn¢ meéfitelnych radionuklidi (alfa a beta radionuklidy). Aktivity téchto obtizné¢ méfitelnych
radionuklidii v mé&feném materialu budou vypocteny s pouzitim korelac¢nich faktort.

O tyto hodnoty aktivit budou navyseny aktivity pfimo méfitelnych radionuklidi v méfidle MUM a
na zéklad¢ téchto hodnot bude vypocten koeficient uvolnéni a bude vytiStén dalsi protokol, ktery uz nebude
mit charakter protokolu z ufedniho méteni.

MuZe nastat situace, Ze méfenim materidlu v métidle MUM nebude stanoven Zzadny pifimo méfitelny
radionuklid — vSechny hodnoty aktivit budou pod detek¢nimi limity. Potom se provede konzervativni
vypocet s pouzitim korelacnich faktor s hodnotami MDA korela¢nich radionuklidd. Pokud aktivity obtizné
méfitelnych radionuklidd nejsou pro danou Sarzi materidlu korelovany na zadny piimo méfitelny
radionuklid, potom se pouZiji do vypoctu hodnoty aktivit obtizn€¢ meéfitelnych radionuklidd, které byly
naméfeny v reprezentativnim vzorku z této Sarze materialu.
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1. Zavér

Béhem vyzkumné a vyvojové &innosti vzniklo v UJV znaéné mnoZstvi radioaktivné
kontaminovanych i ozafenych materiald, technologii, atd., se kterymi je po vyfazeni z provozu nakladéno
jako s RAO. Jedna se o material, ktery pochazi predevsim z likvidace starych ekologickych zatézi, coz je
v soutasné dob& nejvétsi realizovany sanaéni projekt radioaktivné kontaminovanych materiala v CR.
Celkové mnozstvi kontaminovaného materidlu je asi 600 t. Cilem nakladani s RAO je i minimalizace
mnozstvi ukladaného RAO, proto vhodné materialy jsou dekontaminovany. Vyhovi-li uvolilovany material
stanovenym limitim v souladu s legislativou (zék. 18/1997 Sb. v platném znéni a provadéci vyhlaskou
307/2002 Sh. v platném znéni) je material uvolnén do ZP, jinak je vracen zpét do procesu nakladani s RAO.
K uspé&$nému uvolnéni materialu do ZP je potiebné spravné zvolit technologicky postup fragmentace,
radiacni charakterizace vcetné stanoveni tzv. korelacnich faktorii a dekontaminace. Pfedpokladané mnozstvi
uvolnéného materidlu je cca 150 t, coz predstavuje zhruba 25 % celkového mnozstvi vyfazované
technologie. Tento materidl pochéazi predevsim z likvidace starych ekologickych skod, coz je v soucasné
dobé& nejvétsi realizovany sanaéni projekt radioaktivné kontaminovanych materiali v CR.

Material pfipraveny k uvolnéni do ZP musi vyhovovat jak limitim na povrchovou aktivitu a zarovefi
1 limitim pro specifickou (hmotnosti) aktivitu podle platné legislativy. Pro stanoveni specifické aktivity je
vyvinuto zafizeni pro uvoliiovani materidlu do ZP. Toto unikétni zafizeni MUM je pro tyto téely v CR
typove schvalené a je stanovenym, ufednim meétidlem.

Do zacatku prosince 2013 je pfipraveno pro uvolnéni 14 t materialu, z toho se po zméfeni podatilo
uvolnit 13,1 tuny materidlu. Podminkdm pro uvolnéni do ZP nevyhovélo 900 kg materialu. Tento material
byl zpracovan jako RAO.
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VPLYV HELIA NA ODS OCELE

Iveta Bartosova, Stanislav Sojak, Viadimir Slugen
Ustav jadrového a fyzikalneho inzinierstva
Fakulta elektrotechniky a informatiky, Slovenska technickad univerzita, Bratislava

Abstrakt

Préca je zamerana na Studovanie oceli spevnenymi oxidmi ytria (ODS). Tieto ocele su kandidatmi na
konstrukéné materidly pre novu generdciu jadrovych reaktov, z ktorych prototyp plynom chladeného
rychleho reaktora je predmetom zdujmu slovenskych, Ceskych a mad’arskych vyskumnikov. Ocele boli
skimané pozitrébnovou anihilacnou spektroskopiou v zdkladnom stave a po implantacii héliovych ionov,
ktoré simuluju radiaéné poskodenie materialov. Predmetom vyskumu boli ré6zne ODS ocele s podielom
chromu od 9-18%. Ciel'om prace je zhodnotit’ vplyv simulovaného radiaéného poskodenia na rézne ODS
ocele a urcit ich odolnost’.

1. Uvod

Zatial’ najva¢sim problémom pri vyvoji novej generacii jadrovych reaktov (GEN 1V) su konstrukéné
materidly. V tychto reaktoroch sa prevadzkové teploty budu blizit' az k 1000°C. V pripade spominané¢ho
plynom chladeného rychleho reaktora GFR bude chladiacim médiom prave hélium, preto je dolezité
Studovat’ jeho spravanie a vplyv na konsStrukéné materialy. ODS ocele su sI'ubnymi materidlmi najmé ako
material pokrytia palivovych prutikov, ktoré predstavuje prvii bezpeCnostnu bariéru pred unikom
radioaktivity. Preto je nutné, aby si udrzali mechanické a fyzikalne vlastnosti. Spolocnym tusilim vedcov,
ktori skiimaju materidly nielen pre Stvrti generaciu jadrovych reaktorov ale aj pre fizne technoldgie je najst’
optimalne technické a ekonomické rieSenie a zarucit’ vysoku spolahlivost’ pozadovanych konstrukénych
materialov.

2. Skimané ocele

V tabulke 1 st uvedené skiimané ODS ocele a ich chemické zlozenie. Vzorky s popisom A,B,C,D su
12% chrémové ODS ocele z Korea Atomic Energy Research Institute (KAERI), EP450 ma obsah chromu
13%, ODS Eurofer 9% a MA956 az 18%. Ocele st spevnené oxidmi ytria s obsahom =~ 0,3% hmot.

Cr W V Ti Ta B C Si Mn Mo Ni  Nb Y03 Al

EP450 13,1 - 0,18 0,25 - - 0,13 023 044 161 012 035 035 -
Eurofer 925 11 02 - - - 0,1 004 04 - - - 03 -
MA956 18,5 - = 02 - - 01 - 03 - 05 - 03 3,75
A-KAERI 12 11 02 03 0,14 - - - - - - - 03 -
B-KAERI 12 11 02 03 0,14 0,002 - - = - = - 03 -
C-KAERI 12 11 02 03 - - - - - - - - 03 -
D-KAERI 12 11 02 03 - 0,002 - - = - = - 03 -

Tabul’ka 1 - Chemické zloZenie Studovanych ODS oceli s obsahom chrému od 12-18% hmot.

ODS ocele sa vo vseobecnosti vyrabaju nasledujiicimi mechanizmami:

Vyroba prasku z ocel'ovej matrice atomizaciou taveniny pomocou centrifiigy v inertnej atmostére.
Mechanické legovanie prasku nanocasticami ytria (Y203, velkost’ = 30 nm) vo vybraénom mlyne.
Naplnenie ocel'ovych kanistrov vyrobenym praskom, dekontaminacia a uzavrenie kanistrov.
Stlacanie kanistrov pri vysokych teplotich (1000°C) hydraulickym lisom (600 ton) za ucelom
dosiahnutia ingotov s maximalnou hustotou.

Extrudovanie kanistrov pri vysokych teplotach (1100°C) a zopakovanie mechanického spracovania.
V pripade potreby vyroby plechov su ingoty termo-mechanicky valcované.

el N =

oo
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3. Simulacia radia¢ného poSkodenia

Za ucelom skimania radiacného poskodenia ODS oceli boli vzorky naimplantované ionmi hélia
#*He. Implanticia sa uskuto¢nila na linedrnom urychlovaci v Laboratériu ionovych zvizkov Slovenske;
technickej univerzity v Bratislave. Kineticka energia iénov dosahovala 500 keV, ¢o zna¢i hibku implantacie
do 1 pm od povrchu. Implantaciou sa dosiahlo radiacné poskodenie priblizne do 10dpa (displacement per
atom), zodpovedajuce irovni implantacie 0,1C/cm?. Teplota po¢as implantacie >*He do vzoriek dosahovala
52-60°C. Pri implantovani **He do materidlu vznikaji plastické defekty. **He sa usadzuje V tychto
defektoch, naj¢astejsie v dislokaciach a hraniciach zfn a spdsobuje nehybnost’ obsadenych dislokacii [1].
Posobi speviiujico na material, ale vel’kost' vytvrdzovania zavisi od teploty. Cim je implantatna teplota
nizsia, tym je vacSie spevnenie. Klasické feritomartenzitické ocele a austenitické ocele vykazuju znacné
spevnenie po implantacii héliom [2, 3], ODS ocele st vSak spevnené Casticami ytria a preto predpokladame
iné spravanie sa tychto oceli.

4. Metody skumania

Ocele sme skumali pozitrénovou anihilacnou spektroskopiou, meranim doby zivota pozitrénov
(PALS). Téato metdda je vhodnd na analyzu lokalnej elektronovej hustoty. Defekty spojené s volnym
objemom ako dislokacie, vakancie, zhluky vakancii, klastre a hranice zfn predstavuju pre pozitron
potencialovll jamu, a preto mdze dojst’ k zachytu. PALS sa vyuziva pri pozorovani technoldgie pripravy
réznych materidlov a tiez pri sledovani vplyvu prostredia, technologie, teploty a radidcie na Unavu a
starnutie materialov. Zdroj pozitronov je ??Na s aktivitou priblizne 1MBgq. Vyhodou tohto zdroja je
simultanne vyziarenie fotonu s energiou 1,274 MeV pri vzniku pozitrénu. Tento foton predstavuje Start
signal, ktory nam hlasi zrod pozitronu. Po zachyteni pozitronu v defekte a naslednej anihilacii s elektronom
v jeho okoli, sa uvol'ni energia 511keV. Tato energia je zaznamenana BaF» detektorom a predstavuje stop
signal. Z doby Zivota pozitronu (¢as medzi Start a stop signdlom) mézme stanovit' defekty obsiahnute
V materiali.

Meranie pomocou Energy-dispersive X-ray spectroscopy (EDX) bolo vykonané na
Materialovotechnologickej fakulte v Trnave na vzorke EP450 v zakladnom stave na vytvorenie vSeobecnej
predstavy o priestorovom rozlozeni jednotlivych prvkov v ODS oceli. Na toto meranie sme pouzili
vysokorozliSovaci rastrovaci elektronovy mikroskop (SEM) JEOL JSM7600F pracujuceho v reZimoch
sekundarnych a odrazenych elektronov s rozliSenim 1 nm pri 15 kV.

5. Vysledky

Snimka povrchu ocele EP450 ziskand metddou SEM je uvedena na obrazku 1 a oblast’, na ktorej
bolo vykonané meranie je na obrazku 2. Na obrazku 3 je EDX graf predstavujlci zastupenie jednotlivych
prvkov. Meranie nebolo zamerané na jednoznaény bod v materidle ale vykonalo sa ¢iarovo na zistenie
chemického zlozenia v matrici ako aj v nekonzistenciach v materiale (Cierne a svetlé oblasti). Na obrazku 4
je znazornené jednoznaénejsie zastipenie chemickych prvkov pozdiz &iary. Predchadzajiice prace tykajuce
sa ODS oceli [4] dokazali, Ze pozitrony sa prednostne zachytdvaji v okoli ytriovych oxidov. Aparatirou,
pomocou ktorej sme merali chemické zlozenie EP450, nebolo mozné stanovit zastipenie ytria, avSak
Z obrazkov 3 a 4 moézme vidiet znacné zastupenie kyslika v Ciernych oblastiach. Preto je mozné sa
domnievat’, ze ¢ierne oblasti predstavuji oxidy ytria, ktorym je materidl spevneny. Z obrazkov vidime, Ze aj
niektoré ostatné prvky sa zhromazduji v tychto oblastiach napriklad niob a hlinik. Zaujimavostou je, ze
vysledky z EDX vykazuju zastipenie hlinika vo vzorke, napriek tomu, Ze sa hlinik vo vzorke nenachadza
(Tab. 1). EDX metdéda vyhodnocuje chemické zastGpenie v zavislosti od protonového ¢isla prvku. Je
predpokladatel'né, ze kremik s protonovym cislom 14, bol mylne vyhodnoteny ako hlinik s protéonovym
&islom 13. Z obrazkov je zrejmé, ze chrom je homogénne zastiipeny pozdiz &iary.
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Obr. 1 - Snimka povrchu ODS ocele EP450
pri rogliSeni Imm
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Obr. 2 - Skiimanda oblast’ materidalu EP450 Obr. 3 - EDX graf predstavujuci zastupenie
Jjednotlivych prvkov
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Obr. 4 - Zastipenie jednotlivych prvkov pozdl% iary v oceli EP450

Pozitronovou anihilacnou spektroskopiou sme sktimali sadu oceli pred a po implantacii héliovych
i6nov. Vysledky merania st uvedené v obrazku 5. V grafe su zndzornené doby Zivota v bulkovej Strukture
LT1 (kvazi bezdefektnej) a doby Zivota pozitronov v defektoch LT2. Bulkovd hodnota pre Zelezo sa
pohybuje okolo 110ps. V naSom pripade mame bulkové hodnoty vysSie, preto ustdime, ze v tejto
komponente su zahrnuté aj menSie defekty typu mono-vakancie a dislokécie. Z obrazku 5 a zo zndmych
teoretickych hodnot dob Zivota pozitronov v rdéznych typoch defektov mozeme usudit’ majoritny typ
defektov v Specifickych vzorkach. Zistené typy defektov su zhrnuté v tabul'ke 2.
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Obr. 5 - Doby Zivota pozitrénov v bulkovej Obr. 6 - Intenzita pozitrénov s dobou Zivota
Strukture (LTI) a v defektoch (LT2) LT1 v bulkovej Strukture (I1) a v defektoch
V zdkladnom a implantovanom stave (12) v zdkladnom a implantovanom stave
Zakladny stav Implantovany stav
EP450 229 ps- di-vakancie 235 ps - 3-vakancie
Eurofer 231 ps - di-vakancie 244.6 ps - 3-vakancie
MA956 223.7 ps - di-vakancie 247.9 ps -3-vakancie
A-KAERI 242 ps- 3-vakancie 246.4 ps- 3-vakancie
B-KAERI 261.3 ps- 3-vakancie 286.5 ps- vakan¢né klastre
C-KAERI 248 ps- 3-vakancie 270 ps- 4-vakancie
D-KAERI 251 ps- 3-vakancie 260 ps- 3-vakancie

Tab. 2 - Zistené typy defektov vo vzorkdch v zikladnom stave a po implantdicii >*He iénov

Vzorky v zakladnom stave obsahovali prevazne 3-vakancie alebo di-vakancie. Vzorky po implantécii
obsahovali 3-vakancie okrem materialu B-KAERI a C-KAERI, v ktorych sa po implantacii sformovali
vicsie klastre vakancii a 4-vakancie. Vo vSetkych vzorkach sa po implantécii zvysila doba Zivota pozitronov
v defektoch. Toto zvySenie je v niektorych pripadoch nepatrné a preto nebudeme predpokladat’ vplyv
implantacie na spevnenie tychto vzoriek. Vo vzorkach kde vidime zna¢ny narast v LT2 ako MA956, B, C-
KAERI pozorujeme najvicsi vplyv héliovych i6nov. V tychto oceliach priSlo k najviac¢Siemu spevneniu
vplyvom implantacie avsSak taktiez k ich zkrehnutiu. V pripade Euroferu nam v zakladnom stave vzorky
vysli majoritné defekty typu di-vakancie a po implantacii 3-vakancie. Z predoslej prace [4], kde sme tento
material vyhodnocovali trojkomponentne, sme zistili existenciu defektov typu dislokacie (155ps) a zhluky 4-
vakancii (265ps) v zakladnom stave. Pri 2-komponentnom vyhodnocovani sa nam tieto dve komponenty
zlucili do jedinej s dobou Zivota 231ps. Z tohto mézme usudit’, Ze aj niektoré iné¢ skimané ODS s podobnym
trendom spravania obsahuju klastre vakancii spolu s dislokéciami.

Na obrazku 6 su znazornené intenzity jednotlivych dob Zivota pozitronov. Intenzita 11 predstavuje
intenzitu zanihilovanych pozitréonov s dobou Zivota LTI al2 intenzitu pozitronov s dobou zivota LT2.
Z grafu je vidno, Ze implantéacia héliovymi i6nmi vplyva rdzne na materidly. Vo vzorkach EP450, A-KAERI
sa intenzita defektov prakticky nemenila. V Euroferi, MA956 a v ostatnych KAERI vzorkach sa viditel'ne
zniZila intenzita defektov a zvysila intenzita pozitronov zanihilovanych v bulkovom materiali. ZvySenie
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hodn6t 11 po implantacii zna¢i vznik vacSiecho mnozstva mensich defektov ako st mono-vakancie
a dislokacie, v ktorych sa pozitrony zachytili.

Pri KAERI materidloch m6zme pozorovat’ rovnaky trend vo vzorkach B a C. V tychto vzorkach
doslo k spevneniu ak znizeniu intenzity defektov pri naraste intenzity pozitronov zanihilovanych
Vv bulkovom materidle. VAa D naopak nedoSlo k vyraznym zmenam po implanticii. Mobzeme
predpokladat’, Ze niektoré chemické prvky ovplyviiuji vel'kost zmeny dob zivota a intenzit. Vo vzorke A sa
vyskytuje talium a implantacia ju najmenej ovplyvnila. Vo vzorke B sa nachadzalo talium aj bor. Vplyv bol
V porovnani so vzorkou A vacsi. Vo vzorke C sa nenachadzali tieto prvky vobec. Taktiez mézeme vidiet’
znacny vplyv implantacie. Naopak vo vzorke D, ktory obsahoval bor, sa implantacia prejavuje malo v ramci
neistdt merania podobne ako pri vzorke A. Z nameranych hodnot sa zdé, ze talium a bor znizuji vplyv
implantacie, avSak ich spolo¢na kombinacia v materiale ma opacny efekt, podobne ako ked’ sa ani jeden
Z tychto prvkov nenachadza v materiale.

6. Zaver

Metodou SEM a EDX sme preskimali povrch materidlu a chemické zastipenie pozdlz Ciary na
zvolenej oblasti snimku ocele. Tato metdda sluzila na vizualizaciu jedného zo Studovanych materidlov a
nacrtnutie chemického rozpolozenia vo vzorke.

Vzorky viacerych oceli boli merané pomocou pozitronovej anihilacnej spektroskopie, meranim doby
zivota pozitronov. Vo vsetkych oceliach boli majoritnymi defektrmi zhluky vakancii. Doba zivota
pozitronov v bulkovej Struktire je v niektorych pripadoch vyssia ako 110ps, o je doba Zivota v Zeleze, €o je
sposobené fitovanim spektier dvoj komponentne. Tym padom prvad doba zivota obsahuje aj podiel
pozitrénov, ktoré anihilujii v malych defektoch. Po implantacii 2*He ionmi vykazuju vietky vzorky zvysenie
v LT2, respektive sa pohybuju v neistotach jednotlivych merani. Vzhl'adom na tato skutocnost’, v niektorych
vzorkéach doslo k vyraznému spevneniu materidlu a niektoré si zachovavaju svoje vlastnosti.

Ako najodolnejSie materidly voci nasimulovanému radiaénému poSkodeniu sa podla vysledkov javia
byt EP450, KAERI-A,D. V tychto vzorkach doSlo k najmen$iumu spevneniu materialu ateda aj
k najmenSiemu zniZzeniu htizevnatosti. Preto mézZzeme usudit, ze tieto materialy dokazu odolavat’ va¢siemu
radiacnému poskodeniu ako je 10dpa a do tejto hodnoty si zachovavaji svoje mechanické a fyzikalne
vlastnosti. Vysledky ODS Euroferu su diskutabilné, vzhl'adom na vysoké neistoty merania. V KAERI
oceliach sme pozorovali mozny vplyv chemického zloZenia na vplyv implantacie. Bolo by nutné preskumat’,
¢i aj malé chemické zastiipenie v oceli, ako napriklad bor s 0,002% hmot., mdéze vyrazne ovplyvnit
vysledky merania.
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VYPOCET INVENTARU RADIONUKLIDOV
VNUTROREAKTOROVYCH CASTIi PRE UCELY VYRADOVANIA

Amine Bouhaddane, Gabriel Farkas, Viadimir Slugen

Ustav jadrového a fyzikalneho inzinierstva, FEI, STU, Bratislava

Abstrakt

Prispevok sa zaobera suCasnymi ulohami v oblasti urCovania inventdru radionuklidov vo
vnutroreaktorovych komponentoch. Realizacia rozsiahlych merani, vzorkovania a analyz vzoriek nie je
vyhodna z pohladu technologickej aj ekonomickej narocnosti. Preto je dolezité vyvinut korektnu
validovanll vypoctovi metodiku pre stanovenie inventaru radionuklidov. Téato oblast’ si vyzaduje priame
prepojenie medzi vedomostami z prevadzky reaktora a z nakladania s radioaktivnym odpadom. Vysledky
vypoctov st zékladom pre optimalizaciu ¢asového ramca vyrad’ovania a vol'bu vhodnej techniky demontaze
v procese likvidacie jadrového reaktora. Vypocty boli uskuto¢nené pre reaktor VVER-440. Tento typ je vo
svete zastipeny viac ako 50 prevadzkovanymi blokmi. V tejto praci je prezentované vyuzitie kédu MCNPX
na priklade tieniacich kaziet, ktoré s najaktivnejSou cast'ou reaktora mimo vyhoreného jadrového paliva.

1. Uvod

Starnutie jadrovych elektrarni vedie k zvysenému dopytu po tvorbe adekvatnych planov vyrad’ovania
a likvidacie radioaktivneho odpadu (RAO). Jednou z tloh, ktora predchadza spracovaniu RAO je stanovenie
inventaru radionuklidov. Uréovanie inventaru radionuklidov priamym meranim je finan¢ne i technologicky
naro¢né, preto je vyhodné uskutoCniovat validované pocitacové simuldcie. Stanovenie inventaru
radionuklidov je Specifickou c¢innostou, ktora si vyzaduje znalosti z oblasti dizajnu reaktora, jeho
prevadzky, z dozimetrie a z vyrad’ovania jadrovych zariadeni. Spravny odhad inventaru radionuklidov vedie
k znizeniu nakladov ako aj k zvySeniu radianej bezpecnosti v procese vyrad’ovania. V tejto praci boli
uskutocnené vypocty pre reaktor typu VVER-440.

2. Stanovenie inventaru radionuklidov

Najvyssia radioaktivita je v jadrovom reaktore obsiahnutd v oZiarenom jadrovom palive. Po jeho
odstraneni z reaktora pozostava inventar radionuklidov z indukovanej aktivity a produktov kontaminacie.
V pripade, Ze sa poCas prevadzky reaktora nevyskytla Ziadna nehoda, tvoria aktivacné produkty az 99%
aktivity [1]. Preto sa budem v nasledujucom texte venovat’ uz len indukovanej aktivite. Indukovanu aktivitu
tvoria aktivacné produkty viazané v konstrukénych materidloch reaktora. VacSinou teda ide o konStrukéné
Casti vo vnutri tlakovej nadoby reaktora, ale radia sa sem aj tepelné a biologické tienenie pozostavajlce
Z beténu ako aj oblasti bazéna skladovania vyhoreného jadrového paliva (VIP) pri reaktore a skladovacie
kose VJP v medzisklade VJP.

Precizna znalost’ inventaru radionuklidov umoznuje radiaéné podmienky v priebehu vyrad’ovania,
¢o ma vplyv na: proces vyberu scendra vyrad’ovania, nasadenie rdéznych druhov technik demontéze,
posudenie potreby a spdsobu dekontaminacie, vyber metddy spracovania RAO a v neposlednom rade na
zniZzenie davkového zataZenia pracovnikov. Preto je cielom charakterizatného programu ziskat
reprezentativne vypocCty, in situ merania a analyzy vzoriek, ktoré poskytuju lepSie porozumenie radiacnej
situdcii, ktora nastane poc€as samotného vyrad’ovania.

V idedlnom pripade su k dispozicii vzorky oziarenych materidlov vhodné pre uskutocnenie
laboratornych analyz na ur¢enie aktivit a koncentracii jednotlivych radionuklidov. Avs$ak tento proces moze
byt do zna¢nej miery finan¢ne a technologicky ndro¢ny, pretoze aktivované komponenty vykazuju davkovy
prikon v radoch Gy/h [1]. Kvoli tejto skutocnosti su validované pocitacové kody a metodiky potrebné pre
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vypodet indukovanej aktivity v reaktore a v jeho bezprostrednom okoli. Dalgia kapitola popisuje numerické
stanovenie inventaru radionuklidov.

3. Vypocet inventaru radionuklidov

Zakladnym predpokladom pre vypocet indukovanej aktivity je znalost’ priestorového a energetického
rozdelenia hustoty toku neutrénov v systéme. Hustota toku neutronov je d’alej pouzita pre stanovenie
vytazkov reakcii jednotlivych rodi¢ovskych nuklidov, ktorych dcérske radionuklidy produkuju ionizujuce
ziarenie. Tieto vytazky reakcii su na zéklade definovanych parametrov (doba ozarovania, doba po oZiareni)
prevedené na Specificku (hmotnostnll) aktivitu konkrétnych radionuklidov. Na zaver nasleduje vypocet
celkovej aktivity komponentu na zaklade ,,znamej“ koncentracie rodiCovskych nuklidov v materialy,
Z ktorého je komponent vyrobeny a na zaklade celkovej hmotnosti komponentu. ,,Zndmou* koncentraciou sa
rozumie priemerna hodnota zobratd z vzorkovacieho programu alebo predpokladand na zaklade iného
relevantného zdroja (napr. informacie od konstruktérov) [1].

Prvé komplexné vypocty inventaru radionuklidov pre reaktory VVER-440 boli uskuto¢nené v druhej
polovici 90-tych rokov vo Finsku (VTT Energy) pre jadrovt elektraren (JE) Loviisa [2], [3], [4], [5]. Dalsie
vypolty pre reaktory tohto typu boli vykonané pre JE Kola v Rusku [6], pre JE Dukovany v Ceskej
republike [7], pre JE V-1 Jaslovské Bohunice na Slovensku [8] a pre Arménsku JE a JE Paks v Mad’arsku
[9]. Podobné vypocty pre iné typy jadrovych reaktorov mozno najst’ o. i. v publikaciach [1], [10], [11], [12].
Tieto vypocty boli uskutonené pouzitim rdéznych vypoctovych kodov. Niektoré z nich uz dnes nie st
pouzivané, d’alSie sa v sucasnosti nad’alej vyvyjaju. Vo svojich vypoctoch by som poukazat' na moznost’
vypoctu inventaru radionuklidov za pouzitia kodu MCNPX.

4. MCNPX vypocet

V nasledujucich vypoctoch bol pouzity vypoctovy kod MCNPX (Monte Carlo N-Particle eXtended),
verzia 2.7.0. MCNPX je vSeobecny Monte Carlo transportny kod pre modelovanie interakcie ziarenia
s latkou. Jeho najvédc¢Sou vyhodou je moznost’ trojrozmerného modelovania reaktora a jeho komponentov.
Takisto pouZziva pre vypocet transportu neutréonov spojité¢ energetické spektrum neutrénov [13]. Toto je
zabezpecené pouzitim spojitych ucinno-priereznych kniznic (napriklad validované ENDF/B-VIL0). Vypocet
Vtejto praci bol uskutocneny v mode kritickosti (,,kcode®) vyuzivajic schopnost koédu MCNPX
(zabudovany modul CINDER“90) pocitat’ vyhorievanie/aktivaciu prostrednictvom vstupu ,,BURN®.

Na zaklade technickej dokumentacie pre reaktor typu VVER-440/V-230 bolo mozné zostrojit
zjednoduSeny model tohto reaktora, ktory moze byt’ d’alej upraveny alebo prispdsobeny pre d’alSie vypocty.
Model pozostava z aktivnej zony (palivové kazety bez profilacie obohatenia, automatické regulacné kazety
(ARK) a tieniace kazety), vnutornych konstrukénych Casti reaktora (k0§ aktivnej zony, Sachta reaktora) a je
ohraniceny tlakovou nadobou reaktora, takZe hlavné konStrukéné Casti boli zachované. Ide o Sestinovy
model vyuzivajici symetricki geometriu tohto typu reaktora (pozri Obr. 1).

Materialové udaje boli stanovené pre strednu teplotu chladiva 280°C. Chemické zloZenie paliva bolo
uréené podla dostupnych udajov napo¢itanych pre palivo s obohatenim 3,82% o 2°U. Je v§ak potrebné
uvazit', ze toto palivo bolo v reaktore zavezené len v poslednych troch kampaniach prevadzky 1. Bloku JE
V-1 v Jaslovskych Bohuniciach. Strednd pozicia 6-tej skupiny ARK bola na zédklade technickej
dokumentécie stanovend vo vyske 175 cm. Poslednou Castou pripravy vstupného suboru bolo urcenie
kritickej koncentracie kyseliny boritej. Tato tloha bola rieSend kodom MCNPS.
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Obr. 1 - Horizontdlny rez Sestinou modelu aktivnej zony reaktora VVER-440/V230 v programe MCNPX.
1 — tlakova nadoba reaktora (TNR), 2 — austeniticky a silovy navar vystelky TNR, 3 — chladivo, 4 — Sachta
reaktora, 5 — kés aktivnej zony, 6 — tieniaca kazeta (TK), 7 — palivovd kazeta, 8 — kazeta automatickej
ochrany, regulovania a kempenzdcii, 9 — ARK 6. skupiny

Praca sa zameriava na vypocet pre tieniace kazety, pretoze ide o komponent najblizsi ak aktivnej
zone., ¢o ma vplyv na znizenie vypoctového Casu a na redukciu neistoty. Typ potencidlne sa vyskytujucich
radionuklidov je obmedzeny chemickym zlozenim konstrukéného materidlu. Niektoré z nich moézu byt
zanedbané kvoli ich neutronovo-fyzikalnym vlastnostiam ako st napr. nizka miera aktivacie alebo kratka
doba polpremeny. Tieniace kazety boli vyrobené z austenitickej ocele 08Ch18N10T (rovnako ako kos
aktivnej zony alebo Sachta reaktora). Zadané chemické zloZenie je uvedené v Tab. 1 (v pripade intervalovo
uréeného obsahu prvku bola pouzita stredna hodnota)

Prvok Zastupenie [hm. %]
C 0,080
N 0,050
Si 0,800
P 0,035
S 0,020
Ti 0,500
\ 0,200
Cr 18,000
Mn 1,500
Fe 68,065
Co 0,050
Ni 10,000
Mo 0,500
W 0,200

Tab. 1 - Chemické zloZenie ocele 08Ch18N10T [14]

5. Vysledky

Vypocty boli uskutoénené pre prvych 10 kampani po instalacii tieniacich kaziet do reaktora. Stredna
hodnota vyhorenia na jednu kampan bola stanovena na 16 MWd/kgU. Vel'ka vicsina aktivity bola tvorena
aktivitou radionuklidov s kratkou dobou polpremeny, ktoré sa rozpadni v prvych mesiacoch po odstaveni
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reaktora. Preto bola v ramci celkovej aktivity uvazovana len aktivita radionuklidov s dobou polpremeny na
urovni priblizne jedného roka a viac.

V Tab. 2 je mozné vidiet' celkovi aktivitu vybranych radionuklidov, ktoré vznikli v tieniacich
kazetach v priebehu prvych desiatich kampani v JE V-1 v prvom bloku (po redukcii aktivnej zény a zmene
planu zavazok). Neistota MCNPX vypoctov je odhadovanid do 5%. Vysledky st napocitané pre dobu
odstavenia jadrového reaktora.

Radionuklid | T2 gi::':nia Ai [Bq]
Fe 2,731 EC (X) 4,15E+15
SMn 312,3d EC (y) 7,70E+14
50Co 52714 B- (7) 3,35E+14
3Ni 100,1 r B- 1,36E+14
Co 271,79d EC 3,69E+12
SNi 7,6E04 r EC (X) 9,07E+11
%Mo 4,0E03 r EC (X) 1,69E+10
%Nb 2,03E04 r B- (v) 4,27E+06

Celkova aktivita vybranych radionuklidov: 5,40E+15

*EC — elektronovy zachyt, X — emisia rontgenovského Ziarenia
Tab. 2 - Celkovd aktivita vybranych radionuklidov po 10 kampaniach pre jednu TK

Obr. 2 znazorniuje priebeh celkovej aktivity vybranych radionuklidov (pozri Tab. 2) vo vSetkych 36
tieniacich kazetach po inStalacii do aktivnej zony reaktora prvého bloku JE V-1 pre zaciatkom tretej
kampane. Vypocitané hodnoty v grafe potvrdzuju exponencidlny (1-™) priebeh aktivaéného procesu.
Odchylky od exponencialneho trendu st sposobené rozlicnymi dobami trvania kampani a jednotlivych
odstavok medzi nimi, pocas ktorych dochadza k premene radionuklidov.

V priebehu prvych rokov po odstaveni reaktora prudko klesa aktivita kratkoZijicich radionuklidov
(napr. %8Co T12=70,86 dni , ®°Fe T1,=44.503 dni) a hlavna tlohu v celkovej aktivite preberaju dlhsie Zijice
radionuklidy (Obr. 3). Vysledky ukazuju, e >°Fe (doba polpremeny 2,73 rokov) je najddlezitejsim
aktivacnym produktom v prvych 14 rokoch po ukonceni prevadzky reaktora. AvSak s uvazenim dlhSej doby
ozarovania (napr. 15 kampani ako tomu realne bolo pri 1. bloku) by sa tdto doba dominancie mala skratit’
smerom k cca. 10 rokom. V d’alsich rokoch budu mat’ najvacsi podiel na celkovej aktivite tieniacich kaziet
radionuklidy ®°Co (doba polpremeny 5,2714 rokov) a nasledne %Ni (doba polpremeny 100,1 rokov).

Vysledky pre tieniace kazety boli porovnané (vid’ Tab. 3) s tdajmi publikovanymi v [15] pre finske
[4] aruské [6] vypocty. Konkrétne iSlo o porovnanie hodndt Specifickej aktivity, pri ktorych je obzvlast
nutné vziat' do uvahy podmienky vypoctu. Vypocty pre JE Loviisa boli uskuto¢nené 1-D transportnym
kodom ANISN apre odhad inventaru radionuklidov bol pouzity kod ORIGEN-S. Vysledky sa k sebe
priblizuju, ked’ uvazime réznu dizku doby oZarovania.

Lokalita JE Jaslovské Bohunice (1) JE Loviisa (2) JE Kola (3)

Aktivita TK [GBqg/t] 3,9E+06 7,7TE+07 1,6E+06

(1) 10 kampani, hned po odstaveni reaktora, (2) maximalna povrchova aktivita po 30 rokoch prevadzky,
(3) udaje k roku 2010, bez dopliujucich informacii.

Tab. 3 - Celkova Specificka aktivita tieniacich kaziet reaktora VVER-440 vV réznych JE
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Obr. 2 - Priebeh celkovej aktivity vybranych radionuklidov vo vSetkych tieniacich kazetdch
1. Bloku JE V-1V priebehu prvych 10 kampani po instaldcii do reaktora
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Obr. 3 - Priebeh celkovej aktivity vybranych radionuklidov pocas prvych 50 rokov po odstaveni reaktora
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6. Zaver

V préci je prezentovana moznost’ vypoctu inventaru radionuklidov pomocou kodu MCNPX. Vypocet
bol uskuto¢neny pre tieniace kazety reaktora typu VVER-440/V230 aky bol pouzity v JE V-1 v Jaslovskych
Bohuniciach. Vysledky vypoctov boli porovnané s hodnotami vypoctov uskuto¢nenych pre reaktory VVER-
440 v roznych lokalitach (Kola, Loviisa). Udaje z prvych desiatich kampani po instalacii tieniacich kaziet
boli spracované. Vysledky potvrdzuji, ze najvyznamnejSimi radionuklidmi z hladiska radioaktivity
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v priebehu likvidacie jednotlivych komponentov st *°Fe (v prvej dekade), °°Co (10 - 50 rokov) a ®3Ni (pocas
celého vyradovania). AvSak je potrebné zahrnat' do vypoctov kompletni prevadzkova historiu reaktora
s cielom dosiahnut’ adekvatne a porovnatel'né hodnoty s vypoctami a s meraniami uskuto¢nenymi vo svete.
MCNPX sa javi ako vhodny nastroj pre vypocet inventaru radionuklidov v komponentoch reaktora.

7. Pod’akovanie

Autori d’akuji podpore projektom VEGA 1/0366/12 a VEGA 1/0204/13 ako aj APVV DO7RP-
005-12.

8. Bibliografia

[1] IAEA. Radiological Characterization of Shut Down Nuclear Reactors for Decommissioning Purposes.
Vienna : s.n., October 1998. ISBN 92-0-103198-X.

[2] NYKYRI, M., ANTILLA, M., ,,The Activated Metal Waste at Olkiluoto Power Plant - The Arisings,
Activity and Packaging for Disposal. Report YJT-85-31," Nuclear Waste Commission of Finnish Power
Companies, October 1985.

[3] F. WASASTJERNA, ,,Flux Calculations for Determination of the Activity Inventory in the Loviisa-1
and 2 Nuclear Power Stations.Technical report, FVO/VLJ Repository 89-3, Imatran Voima Power
Company, 1989.

[4] ANTILLA, M. et al. Activity Inventory of the Activated Decommissioning Waste of the Loviisa Nuclear
Power Plant, Rep. YJT-89-02. s.1. : Nuclear Waste Commission of Finnish Power Companies, 1989.

[5] P. SALONEN, ,,Analysis of the Concretes of the Biological Shields of the Loviisa and Olkiluoto
NuclearPowerPlants. Technical Report TVO/VLJ Repository 89-03, Teollisuuden Voima Oy,
February 1989.

[6] ENGELMANN, H.J., MELNIKOV, N.N. Decommissioning Plans of Nuclear Facilities in the Regions
of Murmansk and Archangelsk in Northwest Russia. s.l. : Kontec Gesellschaft fiir Technische
Kommunikation mbH, 1997.

[7] SMUTNY, V., HEP, J., NOVOSAD, P., ,,The Change of Austenitic Stainless Stell Elements Content in
the Inner Parts of VVER-440 Reactor During Operation,” rev. 13th International Symposium. Reactor
Dosimetry State of the Art 2008: pp. 220-227., Akersloot, The Netherlands, 2009.

[8] KRISTOFOVA, K., RAPANT, T. SVITEK, J., ,Radiological Characterization of V1 NPP
Technological systems & Buildings - Activation,* rev. Workshop on Radiological Characterisation for
Decommissioning, Studsvik, Sweden, April 2012.

[91 EZURE H. Survey of estimation methods for radioactive inventory in nuclear reactors to be
decommissioned. Journal of Nuclear Science and Technology, 1998, vol.35, no.5, pp. 379-391.

[10] SZABOLCS, C., FEHER, S., ,.Conclusions of Activation Analyses of Two Different VVER-440
NPPs,*“ rev. AER Working Group C and G meeting, Paks, 23 May 2013.

[11] K. KRISTOFOVA, "Vypoétové stanovenie indukovanej aktivity reaktora KS-150 pre ucely
vyrad'ovania". Dissertation work., Bratislava: FEI STU, 2005.

[12] HEP, J., KONECNA, A., VALENTA, V., ,.Vypodéty pro likvidaci JE Al Jaslovské Bohunice.
Ae10043/Dok Rev.1, 30 s, Skoda JS a.s., Plzen, 2000.Radiological characterization of shut down
nuclear reactors for decommissioning purposes : IAEA Technical Report Series N0.389. Vienna:
International Atomic Energy Agency, 1998. 184 s. ISBN 92-0-103198-X.

[13] G. MCKINNEY, ,MCNPX USER’'S MANUAL, Version 2.7.0. LA-CP-11-00438,“ LANL, Los
Alamos, April 15 2011.X-5 Monte Carlo Team. MCNP — A General N — Particle Transport Code,
Version 5 — Volume II: User’s Guide. Los Alamos, USA : Los Alamos National Laboratory, April 24,
2003 (Revised 10/3/05). LA-CP-03-0245.

[14] ®enepanbhoe arentcBo mo aromuoi eneprun, ®I'YIT OKB 'MAPOIIPEC, ,,PpBS pre AEMO revizia 1
— dodatok €. 3, 1. a 2. blok,” ®I'Y PHI] KypuaTtoBckuii uactutyt, 10/2005.

[15] IAEA, The decommissioning of WWER type nuclear power plants, Vienna, January 2000.

144

FEKT, VUT v Bmg, Ustav elektrotechniky
CESKA NUKLEARN{ SPOLECNOST ,,13. Mikul4sské setkéni mladé generace CNS* — 4. - 6. 12. 2013
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Abstrakt

This article is focused on the electrochemical investigation (cyclic voltammetry and related studies)
of the redox couple Sm(111)/Sm(ll) in an eutectic LiF—CaF, melt containing SmFs. The first step of reduction
for Sm(111) ions involving one electron exchange in soluble/soluble Sm(111)/Sm(Il) system was found on a
tungsten electrode. The study of the Sm(11)/Sm(0) electrode reaction was not feasible, due to insufficient
electrochemical stability of LiF—CaF». The first step was found reversible at temperatures 1075 and 1125 K
up to polarization rate 1 V/s and at temperature 1175 K the process was reversible at all sweep rates applied
in this study. The diffusion coefficients (D) of Sm(Il) and Sm(Ill) ions were determined by cyclic
voltammetry (CV), showing that D decreases when oxidation state increase, while the activation energy of
diffusion (Ea) increases. The standard rate constants of charge transfer (ks) were calculated for the redox
couple Sm(I11)/Sm(ll) at 1075 K and 1125 K based on the data of cyclic voltammetry.

Introduction

Samarium belongs to the group of the most abundant fission elements in nuclear reactors [1].
Electrochemistry of samarium was firstly investigated in pure chloride systems. LICI-KCI media have been
used by Cordova et al. [2] on an inert cathode and by lida et al. [3] with a reactive cathode, respectively.
The authors found a two—step reduction process, but only the first one, which is diffusion controlled, can be
observed in molten chloride on a molybdenum electrode:

SmClz + e— SmCl+ CI- 1)

The reduction of SmCI; into the metal (Sm(0)) was not observed by Cordova et al. [2] because of the
prior reduction of Li* ions from the solvent, which hinders the extraction of samarium. But lida et al. [3-5]
prepared some nickel-samarium alloys by using a reactive nickel electrode. These authors have found that
the composition of the layers obtained depended on the operating conditions (potential, temperature) [5].
Borzone et al. [6] and Su et al. [7], using calorimetric investigation calculated the enthalpy of formation of
each samarium-nickel alloys, showed that the alloy which has the most negative enthalpy of formation (1000
K) is SmNi,. Kuznetsov & Gaune—Escard electrochemically investigated electrorefining of different
lanthanide metals (La: Sm, Eu, Yb) in several molten chloride (NaCI-KCI, KCI, CsCl) media [8]. The
diffusion coefficients (D) for oxidation states of Ln(lll) and Ln(ll) were determined by linear sweep
voltammetry, chronoamperometry and chronopotentiometry, showing that D decreases when the Ln
oxidation state increases, while the activation energy for diffusion increase. The standard rate constant of
charge transfer (ks) were also calculated on the basis of cyclic votammetry data [8].
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A few authors used fluorides for samarium reduction studies [9-12]. Massot et al. [11] examined the
electrochemistry of samarium in an eutectic (eut.) of molten LiF-CaF2 on a molybdenum and nickel
electrodes. Cyclic voltammetry, chronopotentiometry and square-wave voltammetry were used to confirm
previous mentioned two steps mechanism. The results show that it was not possible to electrowin samarium
metal in molten LiF-CaF2 on an inert molybdenum cathode, because Li* cations have more positive
discharge potential than Sm(Il) species.

Electrochemical behavior of samarium in LiF-BeF> on an inert molybdenum electrode was
investigated by Straka et al. [10]. Redox process Sm(lll) + e « Sm(II) was recognized and analyzed.
Cyclic voltammetry data indicated that at sweep rates lower than 0.25 V/s, the reduction is limited by the
diffusion of Sm(lIl) ions. It was not observed the second reduction step of Sm?* + 2e~— Sm° due to
insufficient electrochemical stability of LiF—BeF, melt. An electrochemical window in the cathodic region is
limited by reduction of the most unstable compound forming the carrier melt. In this work [10] diffusion
coefficients of Sm(lll) ions in LiF—BeF, melt were calculated from voltammetric and chronopotentiometric
data in the temperature range 804-872 K.

A similar two steps—reduction mechanism of samarium was also identified in molten systems LiF—

NaF-KF(eut.) [11] and in molten fluorozirconate (53ZrF;—20BaF>—2LaFs—2YFs-3AIFs—20NaF) and
fluoroaluminate (35AIF:—-10BaF>—20CaF>—10SrF>—15YF;—10MgF2) melt [12]. Some kind of information
related to samarium reduction processes could also be extracted from the works deal with the
electrochemistry in low temperature melts and ionic liquids (e.g. [13-16]).
In the present study, electrochemistry of the redox couple Sm(II1)/Sm(II) in the LiF—CaF; eutectic melt was
examined on a tungsten working electrode by cyclic voltammetry. The eutectic mixture LiF-CaF, has a
wide electrochemical window and suitable melting point (1035 K) and appears to be the more appropriate
molten system for separation of actinides and lanthanides.

The specific objectives of this study are the determination of Sm(ll) diffusion coefficients and
standard rate constants of charge transfer for redox couple Sm(II1)/Sm(Il). To our knowledge these data
have not previously been reported.

Experimental

Electrochemical tests were performed in the glassy carbon crucibel (conical, top ID: 45 mm, bottom
ID: 30 mm) laid in a chamber made of stainless steel, closed by a detachable flange with built—in holders for
the electrodes, thermocouple and inlet and outlet of inert gas. An argon inert atmosphere (99.998%) was
used inside the electrolyser within the all measurements. An argon gas was previously dehydrated and
deoxygenated. The cell was heated using a programmable furnace and the temperatures were measured
using a Pt/PTRh10 thermocouple. A resistance furnace heats the chamber and allowing homogenous thermal
field in glassy carbon (GC) crucible up to 1373 K. The inner part of the walls of the chamber was protected
against fluoride vapors by a glassy carbon liner.

A tree electrode design has been applied for electrochemical investigations (cyclic voltammetry).
Large glassy carbon crucible served as a counter electrode. Tungsten wire (99.95 % Sigma Aldrich) was
used as working electrode (OD: ca 0.8 mm). Platinum wire was utilized as quasi—reference electrode [17].
The surface area of the working electrode was determined after each experiment by measuring the depth of
the immersion in the bath mixture (usually 5 mm). The electrodes were interconnected with AUTOLAB
(PGSTAT30 potentiostat/galvanostat) controlled by PC with original software (GPES 4.9). The potential
scan rate was varied between 5x107° and 2.8 V/s. The electrolytic bath consisted of an eutectic LiF-CaF2
(77/33 molar ration) salt mixture (LiF — optical grade, LOMO Plc., St-Petersburg, Russia; CaF, — reagent
grade, NevaReactive, St-Petersburg, Russia). Before use, it was dehydrated by heating under vacuum from
room temperature up to the 673 K for several hours. Samarium ions were introduced into the mixture as a
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samarium fluoride SmF3z (reagent grade, NevaReactive, St—Petersburg, Russia). The weight of the carried
salt (LiF-CaF,) was usually 70 g. The total concentration of samarium was determined by inductively
coupled plasma atomic emission spectroscopy (ICP—AES).

Results and Discussion

Cyclic voltammetry was carried out on a tungsten electrode in the LiF-CaF>-SmF3 melt at 1075,
1125 and 1175 K. Tungsten is inert material with regard to samarium (no interaction between samarium and
tungsten at studied temperatures) [18]. The electrochemical window for LiF—CaF, melt is defined by
dissolution of tungsten electrode and reduction of lithium ions (Fig. 1).

The cyclic voltammograms obtained at different scan rates (50, 100, 200, 400, 600, 800,.., 2800
mV/s) on a W working electrode at 1175 K are shown in Fig 2. The voltammogram indicates one peak in
the cathodic region at —1.136 V (vs. Pt quasi-reference electrode) and the anodic peak at 0.811 V (vs. Pt
quasi-reference electrode). As can be also seen in Fig 2, the peak potentials do not change significantly with
increasing of scan rate.

The dependence of the peak current of SmF3 reduction on the square root of the potential sweep at
1175 K is presented in Fig. 3. At temperatures of 1075 K and 1125 K, the peak current of electroreduction
up to at least v = 1.0 V/s is directly proportional to v°°, while the peak potential was independent on the
potential sweep rate to the values of v = 1.0 V/s. According to the cyclic voltammetry theory [19], the
electrode process at these temperatures is controlled by diffusion up to the polarization rate of v = 1.0 V/s.
At v > 1.0 V/s, a deviation of the experimental points was observed from the straight line passing through
the origin of coordinates, which evidences a transition from a reversible process to a quasi—reversible
process. At the higher temperature (1175 K) the process is controlled by diffusion at all applied scan rates

(Fig. 3).
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Fig. 1 - Cyclic votammogram of LiF—CaF(eut.). Working electrode: W; Reference (RE):
Pt wire; Counter electrode (CE): GC crucible; 1175 K; 1500 mV/s
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Fig. 2 - Cyclic voltammograms of the LiF-CaF,—SmF3 system at different scan rates (50,
100, 200, 400, 600, 800,.., 2800 mV/s) at 1175 K. WE: W; RE: Pt wire; CE: GC crucible.
C°(SmF3) = 8.26 x 10* mol/cm3; S = 0.0731 cm?
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Fig. 3 - Linear relationship of SmF3 peak currents versus the square root of sweep rate at
1175 K. Working electrode: W (S = 0.0731 cm?); Reference: Pt; Counter electrode: GC

Fig. 4 exhibits the influence of SmFz concentration of on the voltammogram's shape. It was
determined the linear dependence of peak current on the concentration of samarium fluoride. The
potentiostatic electrolysis at potentials of the cathodic peak did not lead to the formation of any solid phase
at the electrode and no visible transformation of the electrode itself was observed.

The number of exchanged electrons for the reduction reaction was calculated by Eq. (2) [19].
Ep® — Ep® = 2.22RT/zF (@)
where Ey° is the potential of the cathodic peak,p Ep? is the potential of the anodic peak, R is the universal gas
constant 8.314 J/(K-mol), T is the temperature in K, z is the number of exchanged electrons and F is the
Faraday’s constant 96 485 C/mol.
The calculation of the number electrons from the results of overall experiments reveals that one electron is
transferred at this stage:
Sm(I) +e <> Sm(ll) (3)
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As we have mentioned, based on the theory of cyclic voltammetry [19], there is a linear relationship
between peak current and square root of potential scan rate for a reversible soluble/soluble system. This
relationship describes Randles—Sev¢ik equation:

I, = 0.446(zF)¥?(RT)2SC%(Dv)Y2 (4)

where I, is the peak current in A, S is the electrode area in cm?, C° is the concentration of electroactive
species in mol/cm?®, D is the diffusion coefficient of electroactive species in cm?/ s, v is the potential scan
rate in V/s.
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Fig. 4 - Cyclic voltammograms (280 mV/s) of the LiF—CaF>—SmF3 system at two concentr.
of SmFs. (A): 8.26 x 10* mol/cm3; (B): 4.24 x 10 mol/cm3; WE: W; RE: Pt; CE: GC

Fig 3 exhibits the linear dependence of the cathodic peak curretnt (1,°), as well as anodic one (1,%) on
the square root of scan rate (v*2) at 1175 K, which indicates diffusion controlled redox process. The slope of
the straight line for cathodic peak current (1,°) is as follows:

I,° VY2 = — (0.0602 + 0.0018) A s¥/2 172 (5)
at 1175 K and C°(SmFs) = 8.26 x 10 mol/cm?®,

Diffusion coefficient D of Sm(lll) ions (from Eqgn.(6)) in LiF—CaF, melt was determined from the
slope using Randles—Sevéik equation. The same procedure was used for the determination of diffusion
coefficients at temperatures 1075 and 1125 K.

For the determination of Sm(Il) diffusion coefficients were used melts containing only Sm(Il)
complexes. Such melts were obtained by contact of samarium metal with the LiF—CaF,—SmFs molten
system. Sure, the samarium metal is very active metal and can react not only with Sm(lll) species, but also
with the solvent to produce lithium metal. Lithium dissolves in the solvent and ionic—electronic melt is
formed. For the melts with the electronic conductivity, the usual equations of voltammetry and other
electrochemical methods are not applicable.

At the same time from thermodynamic and kinetics points of view follow that samarium metal
initially interacts with Sm(I11) complexes. Our experiments showed that after 3 hours of metal exposition in
the molten system LiF—CaF,—SmFs, the concentration of samarium in the melt increased in 1.5 times and
was stable in the time. The cathodic wave transformed to the anodic electrooxidation wave:

Sm(HI) — e — Sm(II) (3)

The color after experiments of solidified melt was purple that indicates formation of Sm(ll)
complexes in the melt. These experiments have revealed that the reaction metal — salt:
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2 Sm(III) + Sm — 3 Sm(II) (6)
was entirely shifted to the right hand side.

So there are two approaches to obtain melts containing only Sm(Il) species without dissolved of
lithium metal. The first approach is the determination of concentration Sm(Ill) in the melt and addition to
the melt of Sm in stoichiometry of reaction (6). The second one includes the monitoring by voltammetry
(curves registered each 5 minutes) of the melt LiF-CaF,—SmF3 after addition of samarium metal. The
voltammetric curves clear indicated the transformation of cathodic wave to cathodic-anodic (due to
appearance of Sm(ll) species) and finally to anodic wave. The anodic peak currents at the time point when
the anodic—cathodic wave completely transformed to electrooxidation wave (3) were used for calculation of
Sm(Il) diffusion coefficients. Indeed, analysis of quenched samples taken from the melt at these points
confirmed that reaction (6) has finished because the concentration of samarium in the melt increased in 1.5
times.

For example, the slope for anodic peak current (I,?) at 1175 K and C°(SmF2) = 8.12 x 10* mol/cm?3 is
described by the following empirical equation:
132 = - (0.0461 + 0.0079) A s*2 112 (7)

Table 1 summarizes calculated values of diffusion coefficients in the temperature range 1075 —
1175 K. Results obey Arrhenius” law (EQ. (8)):
D = D exp(—E«/RT) (8)

where E, is the activation energy of diffusion and D is in cm?/s and T in K. Evolution of InD versus 1/T was
found to be linear (Fig. 5).

T/ K D(Sm(I11)) x 105/ cm?/s D(Sm(1)) x 105/ cm?/s
1075 241 £0.05 2.93+0.11
1125 3.52+0.05 4.27+0.13
1175 5.49 £ 0.05 6.63+0.10

Tab. 1 - Evolution of Sm(I11) and Sm(I1) diffusion coefficients with the temperature

With these results, the Eq. (8) can be written:
IND(Sm(I11)) =—0.96612 — (10442/T) 9)
InD(Sm(II)) = —0.84885 — (10328/T) (10)

From this relationships, the values of activation energy od diffusion of Sm(IIl) and Sm(Il) are found
to be: Ea(Sm(I11)) = 86.81 kJ/mol and Ea(Sm(I1)) = 85.87 kJ/mol.

Fig. 5 shows the comparison of Sm(1l1) diffusion coefficients in fluoride melts from different works.
The diffusion coefficients of samarium in molten eutectic of LiF-CaF reported in this work are in a good
agreement with those measured by Massot et al. at Mo working electrode [9]. In Fig. 5 could be also seen
the comparison of diffusion coefficient of samarium in LiF-CaF, and in LiF-BeF., [10]. Although the
temperature range is different from that in this work, extrapolated values are surprisingly similar with
respect to different nature of BeF> compared to other compounds like CaF». High diffusion coefficients of
several actinides and lanthanides obtained in LiF-BeF. despite its special structure and high viscosity were
reported also by Moriyama et al. [20]. A possible explanation of this could be found in more details
elsewhere [14].
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Fig. 5 - Linear relationship of the logarithm of Sm(111) diffusion coefficient versus the
reciprocal of the temperature. (o) [9]; (m) this work; (*) [10]
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SORPTION OF URANIUM SPECIES FROM AQUEQOUS SOLUTIONS
ON SLOVAK BENTONITE KOPERNICA

Adrian Krajnak, Eva Viglasova, Michal Galambos
Comenius University in Bratislava
Faculty of Natural Sciences, Department of Nuclear Chemistry, Bratislava

Abstract

Bentonite deposit Kopernica in Slovakia has great potential for use as a engineering barriers in
multibarrier systems of deep geological repositories. In this paper, HDTMA-modified bentonite was
prepared and its sorption properties (sorption isotherms, kinetics) towards cationic and anionic uranium
species were investigated. The removal of uranium species from aqueous solutions (initial concentration: 10
- 1,000 mg/L) was determined spectrophotometrically using the Arsenazo 111 method. The sorption behavior
was studied by batch technique. The maximum removal for uranium cationic species was observed from
solutions of initial pHinit = 2.5 whereas for anionic species of pHinit = 9.5. The experimental results were
modeled using the linear and non-linear form of four sorption isotherm equations. The U(VI) sorption
kinetics were fitted using the pseudo-first and the pseudo-second order equations at three different
temperatures (T = 298; 308; 318 K).

Key words: adsorption, bentonite Kopernica, HDTMA-modification, uranium

Introduction and formulation of objective

Significant producers of high-level radioactive waste (HLRW) and spent nuclear fuel (SNF) in Slovak
Republic are nuclear power plants located in Bohunice and Mochovce. These plants currently operate with
four reactors of type VVER 440. Two reactors of the same type are under construction in NPP
Mochovce. Fuel is low enriched (ca. 2.4-4.4 % 2*°U) uranium dioxide (UO2) or equivalent pressed into
pellets and assembled into fuel rods. It is assumed that blocks of individual nuclear power plants in Slovakia
will produce during their project operation period 2,500 t of SNF and 3,700 t of RW [1,2].

The most common uranium ionic forms are U (brown-red), U** (green), UO™* (unstable),
and UO2"2 (yellow), for U(III), U(IV), U(V), and U(VI), respectively. The UO,*?ion represents the
uranium(V1) state and is known to form compounds such as uranyl carbonate, uranyl chloride and uranyl
sulfate. The interactions of carbonate anions with uranium(V1) cause the Pourbaix diagram to change greatly
when the medium is changed from water to a carbonate containing solution [3].
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Fig. 2 - Speciation diagram of uranium form in aqueous solution [4]
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Bentonites are useful as engineering barriers in multi-barrier system of deep geological repository
(DGR)  for HLRW  and SNF  from nuclear  power  facilities. In Slovakia
is several bentonite deposits of Central European importance, which might find use for storing HLRW and
SNF in DGR. There is the most popular and long mined bentonite deposit located in the Slovak upland in
the locality Stara Kremnicka: Jelsovy potok. Bentonite Kopernica
is showed as a suitable alternative too. It is mainly composed of AI-Mg montmorillonite
and its overall presence of bentonite in the range 45 to 85 % [5-7].

spent bentonite aboveground
cover fuel rods blocks part of DGR

1000 m

500 -

uranium copper and  host rock underground
pellets steel cover part of DGR

Fig. 1 - Swedish concept of DGR

In practice, usability natural adsorbents depends on the kinetic of the adsorpion process on their
surface. Adsorption process on a solid phase boundary is usually described by means of isotherms, which
represents the amount of adsorbate on the adsorbent as a function of its pressure (for gases) or concentration
(for liquids) at constant temperature. Several models can be used to express the mechanism of solute
sorption onto a sorbent [8].

The kinetics of adsorption of uranium and its fission and activation products is needed to clarify their
migration in the environment and is essential to a comprehensive characterization of the adsorption
properties of engineering barriers for DGR [9-13].

Obijective of this work is to study the adsorption of U(V1) cationic species on natural sample K15 (at
pH = 2.5), and organo-bentonite for study the adsorption of U(VI) anionic species (at pH = 9.5) from
aqueous solutions.

Materials and methods

As the adsorbent studied natural smectite bentonite from Kopernica (Tab. 1, 2), with
a grain size under 15 microns (the label K15) and its organo-bentonite HDTMA-modified form (K15m). The
removal of U(Vvl) species from aqueous solutions (initial concentration:
10 — 1,000 mg/L) by K15 (pHint = 2.5) and K15m (pHinit = 9.5) were investigated using
a batch technique. The amount of the sorbed U was determined spectrophotometrically using the Arsenazo
111 method 660 nm [15].
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Si0; AlOs Ca0 Fe;O3 MgO MnO Na,O KO TiO2  P:0Os SOz
66.09 2396 190 269 293 0.05 0.43 168 015 001 0.11

Tab. 1 - Chemical analysis [%] of K15 [14]

Smectite Quarz lllite K-feldspars Biotite Kaolinite Cristobalite
80 6 - 8 2.5 2 1.5

Tab. 2 The mineral composition (in wt%) of the K15 [14]

The obtained data were used to calculate the uptake capacity in mg/g and construct the corresponding
sorption isotherms. The uranium uptake data  were modeled using number
of 2-parametric non-linear isotherm equations (Tab. 3).

Model Equation amount of adsorbate at equilibrium
Langmuir ~ QobC, e | (mg/g)

(L) Qe =717 bC, maximum monolayer coverage
Freundlich q. = K ci/m 0 capacities (mg_/g) _

(F) ¢ Fre Langmuir  isotherm  constant
Dubinin- g, (dm’/mg) _
Radushkevi = (q5)exp(—kqqe?) equilibrium concentration (mg/L)

ch (D-R) e _ _

Tempkin RT Freundlich  isotherm  constant

(T) de = ElnATCe = (mg/g)

adsorption intensity

theoretical isotherm  saturation
S capacity (mg/g)

D-R isotherm constant (mol?/kJ?)
ad

DR isotherm constant

Tempkin isotherm equilibrium
1 | binding constant (L-g™)

Temkin isotherm constant

universal gas constant (8.314
1| J'moltK?)

temperature (K)

Tab. 3 - Lists of adsorption isotherms Tab. 4 - Nomenclature

models

The sorption Kkinetics was also investigated and modelled using the pseudo-first
and pseudo-second order equations. The kinetics model parameters were determined by linear regression.
The Kkinetics of wuranium sorption by the K15 and KI15m were investigated using
a batch technique at three different temperatures (T = 298; 308; 318 K).

154
FEKT, VUT v Bmg, Ustav elektrotechniky
CESKA NUKLEARN{ SPOLECNOST ,,13. Mikul4sské setkéni mladé generace CNS* — 4. - 6. 12. 2013



Results and discussion

The experimental results demonstrated that bentonite Kopernica can remove uranium species from
aqueous solutions at pH 2.5. and pH 9.5. The maximum uptake capacity observed was 34.92 (mg/g) on K15
and 31.45 (mg/g) on K15m both at 298 K. The analysis
of the isotherms data by fitting them into different isotherm models is an important step
to find the suitable model that can be used for design process. Figure 3 shows the plots of ge versus of Ce for
the adsorption isotherms of U(VI) on K15 and K15m at room temperature (298 K). Based on the correlation
coefficient of the determination (R?), the best approximation was obtained for the Langmuir model.

40 35
K15, pH = 2.5, T =298 K

K15m,pH =85, T =298K
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Fig. 3 - The adsorption isotherms of U(VI) on K15 and K15m

Kinetic models can be helpful to understand the mechanism of adsorption
and evaluate performance of the adsorbents for species removal. The uranium uptake
by the investigated sorbent K15 was fast. In the first 2 min ca. 65 % of maximum uptake
of uranium could be removed from the solutions. The equilibrium was established in <45 min. Although, for
K15m in the first 2 min of the experiment only ca. 10 % of maximum uptake
of uranium could be observed, the equilibrium was established in <60 min.

The Kinetic data of the U-sorption by K15 and K15m under investigation could be very well fitted by
the pseudo-second order equation. Figure 4 illustrates pseudo-second-order sorption kinetics of adsorption
of u(vi) on K15 and K15m at various temperatures.
The values of R?, obtained from the plots of pseudo-second order kinetics given in Fig. 4 are greater (R? >
0.99) than that of the pseudo-first order. It also showed a good agreement between the experimental and the
calculated ge values (Tab. 5).
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Fig. 4 - Kinetic study of U(VI) on K15 at pH = 2.5 and K15m at pH = 9.5, process uptake versus time (up)
pseudo-first order (middle), pseudo-second order (bottom)
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pseudo-first order pseudo-second order

s T, Q. k Qe, k2
ample exp R cal 1 R cal (g'mg_l'
K) (m 2 (m 2 (m min~’)
gg ') gg ) (min?h gg ")
27 0 2. 0 0 28 0.01382
K 98 .83 .9682 85 .0303 .9998 .99
15 28 0 2. 0 0 29 0.0162
08 .33 .9946 69 .0311 .9999 41
28 0 2. 0 0 29 0.01817
18 .99 .9955 74 .0442  .9999 .76
24 0 19 0 0 21 0.00204
K 98 .25 .9854 .98 .0108 .9971 g1
15m 23 0 18 0 0 21 0.00292
08 A1 .9557 .75 .0140 .9981 .52
23 0 21 0 0 23 0.00355

18 .54 9633 .09 0223 .9970 .53
Tab. 5 - Comparison of the pseudo-first order and pseudo-second order models for U(VI)on K15 and K15m

Conclusion
This study indicated that investigated natural Slovak bentonite from Kopernica, as well its HDTMA-
modified form could effectively remove U-cationic respectively anionic species from aqueous solutions. The
results showed that the bentonite deposit Kopernica be used
as equivalent to bentonite JelSovy potok in terms of removal of uranium species from aqueous solutions
[16].
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Abstrakt

Piispévek popisuje tvodni vypoéty s vypocetnim koédem UwBj, ktery je v soucasnosti vyvijen jako
rychly vypoletni kod pro studium vyhotivajicich absorbatortt na ZCU v Plzni v ramci projektu CANUT.
Vyhotivajici absorbatory kompenzuji pocatecni piebytek reaktivity jaderného paliva, umoznuji snizit
vykonové nevyrovnani v palivovém souboru a nasledné prodluzuji palivové cykly s palivy o vysSim
obohaceni. Moderni vypocetni kody pro vyhotivani jaderného paliva vyzaduji vysokou vypocetni dobu a pro
parametrické vypocty je proto potieba vysoky vypocetni vykon. Hlavnim ucelem kodu UwBi je rychly
vypocet vyhotivani, kterého je dosaZzeno aproximacemi v rovnicich popisujici vyhotivani.

1. Uvod

Design jadern¢ho paliva je vysledkem analyzy vlastnosti fyzikalnich, chemickych, ekonomickych a
které mohou byt v pocatku provozu vyznamné ovlivnény piimési absorpcnich elementii. V ptipad¢, Ze jsou
absorpéni piimési charakterizovany vysokym ucinnym prifezem pro absorpci s pfechodem na nuklidy
S nizkymi u€innymi priifezy, oznacujeme tyto piimeési jako vyhotivajici absorbatory.

Optimalni vybér vyhofivajiciho absorbatoru vede ke kompenzaci pocatecniho prebytku reaktivity.
Navic by m¢él vyhotivajici absorbator snizovat vykonové nevyrovnani v palivovém souboru, mél by
zachovat zaporny koeficient reaktivity, nemél by zvySovat radiacni zdroje ve vyhoifelém palivu a nemél by
prispivat k nevyrovnanému pribéhu koeficientu nasobeni v pribéhu vyhotivani. Vybér vyhotivajiciho
absorbatoru vede k parametrickym vypoctiim, kromé volby nuklid vyhotivajiciho absorbatoru je urcen vliv
hmotnostni podil a geometrické rozlozeni vyhotivajiciho absorbatoru v palivovém souboru.

2. Vypocetni kéd UwB1

Moderni state-of-art vypocetni kody pro vyhotivani jaderného paliva (MCNP, SERPENT,
SCALE/TRITON, WIMS, HELIOS apod.) jsou zalozeny na oddéleni ¢asové proménné ve vypocltech a
opakovaném feSeni Batemanovych rovnic a transportni rovnice. Batemanovy rovnice fesi izotopickou
zménu paliva v pribéhu vyhofivani, feSena je soustava rovnic popisujici ¢asovou zménu koncentrace
nuklidd vlivem jadernych reakci a radioaktivniho rozpadu. Stacionarni transportni rovnice feSi prabéh
hustoty toku neutronli v geometrii palivového souboru a hledd hodnotu koeficientu nasobeni. V kazdém
kroku vyhotivani jsou vysledky obou vypocti navzdjem svazany, nova koncentrace nuklidi urcuje
materidlové charakteristiky v transportnim vypoctu, nové hustoty toku neutronli urcuji efektivni ucinné
prufezy v Batemanovych rovnicich.

Vypocetni kod UWBI byl navrzen pro rychly vypocet vyhotivani. Zrychleni vypocta oproti state-of-
art kodiim bylo docileno vynechanim transportnich vypocti v pribéhu vyhotivani. Efektivni G€¢inné prifezy
Vv Batemanovych rovnicich jsou urfeny pro hustotu toku neutroni odpovidajici stavu jaderného paliva
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V poloviné prubéhu vyhotivani a jsou soucasti pfedem ptipravenych knihoven kédu UWBI. Zanedbani
transportniho vypoctu vyrazné snizuje vypocetni dobu z desitek minut na cca 10 sekund pro jeden krok
vyhotivani. Koeficient nasobeni je kodem UWBI1 uréen aproximativnim vztahem, vychazejicim z podilu
sum S$tépnych makroskopickych t¢innych prafezi a absorpénich makroskopickych ucinnych prufezi.

3. Vyhorivani paliva VVER s vyhorivajicim absorbatorem

Jako vyhotivajici absorbatory byly zvoleny prvky pfirodniho slozeni, bor, europium, gadolinium a
erbium. Uginné priifezy nejvyznamngjsich vyhoiivajicich nukliddi jmenovanych elementti (B-10, Eu-151,
Gd-157 a Er-167 ) jsou porovnany na Obr. 1. V tepelné oblasti 0.0253 eV jsou hodnoty totalnich u¢innych
prufezu nasledujici: 3.85 kb pro B-10, 9.19 kb pro Eu-151, 253.93 kb pro Gd-157 a 0.65 kb pro Er-167.
Zastoupeni vybranych vyhotivajicich nuklidld v pfirodnich elementech je 19.9 at% pro B-10, 47.8 at% pro
Eu-151, 15.7 at% pro Gd-157 a 22.9 at% pro Er-167.

1E+06

(=L R T Lo

1E+02

Totalni ucinny prurez [b]

1E+00 | T T llllll; T T llllll} T T llllll; T T —rrrrn
1E-02 1E-01 1E+00 1E+01 1E+02

Energie [eV]

Obr. 1 - Totdlni uéinny priiez vybranych vyhoiivajicich nuklidi

Pro tivodni vypocty byla zvolena nekonecna miiz palivovych proutkli typu VVER s obohacenim 5.0
wt% U-235. Byla uvazovana uniformni distribuce pfimési v jaderném palivu. Pro kazdy vyhofivajici
absorbator byl spocitdn kédem UWBI pritb¢h koeficientu ndsobeni pro 8 hmotnostnich podili (od nulového
podilu az do 2 wt%), vysledky jsou zobrazeny na Obr. 2 az 5.
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Obr. 5 - Vyhoiivani paliva VVER s vyhorivajicim absorbdtorem (erbium)

Pribéh koeficientu ndsobeni je zavisly na hmotnostnim podilu vyhotivajicich absorbatord. Uniformni
distribuce gadolinia neni vhodna, protoze ucinny prifez gadolinia je pfili§ vysoky, gadolinium velmi rychle
vyhotiva a koeficient ndsobeni ovliviiuje pfedev§im na pocatku vyhofivani. Ostatni vyhotivajici absorbatory
maji o 2 az 3 tady nizsi ucinné prifezy v tepelné oblasti a z hlediska kompenzace reaktivity je mozné je
pouzit distribuované uniformné. Kromé& hodnot G€innych prifezi je kompenzace reaktivity zévisld na
atomovém Cisle elementu vyhoftivajicich absorbatoru a hodnotach u€innych prifezli ndsledné vzniklych
nuklidd.

Vyhotivani boru, europia a erbia je zajimavé z hlediska vzajemnych premén mezi nuklidy
vyhofivajiciho elementu. V piipadé boru je vyhofivajici nuklid B-10 pfeménén na nuklid B-11 s nizkymi
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ucinnymi prifezy. Vyhotivajici nuklid europia Eu-151 se po dvojnasobné absorpci preméni na nuklid Eu-
153, jehoz totalni Gcinny prurez 0.37 kb v tepelné oblasti neni zanedbatelny a lze jej rovnéz povazovat za
vyhotivajici nuklid (navic s pfirodnim zastoupenim 52.2 at%). Na rozdil od boru probiha vyhotivani europia
ve dvou stupnich (Eu-151, Eu-153), druhy stupeii je proti prvnimu ¢astecné opozdén, protoze ¢ast Eu-153
neni v palivu pfitomna na pocatku provozu, ale az po pfeméné¢ z Eu-151. Erbium obsahuje, podobn¢ jako
europium, kromé dominantniho vyhofivajiciho nuklidu (Er-167), dal$i vyhofivajici nuklid (Er-166
s uc¢innym prifezem 0.03 kb v tepelné oblasti s pfirodnim zastoupenim 33.50 at%). Nuklid Er-166 vyhotiva
velmi pomalu, ale ihned se preménuje na Er-167, ktery vyhotiva podstatné rychleji. Z tohoto divodu je
vyhotivani erbia ze vSech vybranych vyhofivajicich elementll nejpomalej$i a prebytecnd reaktivita je
kompenzovana do vyssich hodnot vyhoteni.

4. Zavér

Vypocetni kod UWBI, vyvijeny jako rychly vypocetni kod pro studium vyhotivajicich absorbatoru, je
mozné pouzit pro vypocty inventaie nuklid jaderného paliva a koeficientu nasobeni v prubéhu vyhotivani.
Uvodni vypodty ukézaly zakladni chovani (rychlost vyhofivani, miru kompenzace po&ateéniho piebytku
reaktivity) vyhotivajicich absorbatorti boru, gadolinia, europia a erbia.
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HODNOCENI ZIVOTNIHO CYKLU ENERGETICKYCH ZDROJU
METODOU BILAN CARBONE

Lucie Nenadalova, Fréderic Wertz, Petr Kovarik
Centrum vyzkumu RezZ s. . 0.

Abstrakt

V dnesni dobé se dodavatelé energie zajimaji zejména o ekonomické ukazatele vyroby energie a
zaroven zapominaji na externality na zivotni prostfedi, na které musi spolecnost pozdéji doplécet.
Hodnoceni zivotniho cyklu LCA umoziiuje vyhodnocovat mnozstvi spotiebované energie béhem tézby
surovin, vystavby energetickych zafizeni, vyroby energie, jejiho transportu a uzavirani energetickych
zafizeni. Metoda Bilan Carbone je francouzska metoda zalozend na vyhodnocovani mnozstvi spotiebované
energie v podob¢ produkce emisi CO2 a dopadli na zménu klimatu. Vysledkem je vyhodnoceni jednotlivych
krokli vyroby energie, nalezeni skrytych energetickych tokti pro modelovani budoucich energetickych
scénait. Metoda LCA je vhodny nastroj k analyze vlivli na zivotni prostiedi.

1. Hodnoceni Zivotniho cyklu a uhlikova stopa

Hodnoceni dopadi na zivotni prostiedi je obtizné popsatelné a ocenitelné, a pokud chceme
vyhodnocovat vSechny dopady na zivotni prostiedi, musi byt kalkulovany na zéklad¢ Zivotniho cyklu LCA
[1]. Piikladem je hodnoceni LCA offshore vétrnych elektraren, které zacina jiz samotnou tézbou surovin pro
vyrobu lopatek a stozard a konc¢i rozebranim elektrarny ptes recyklaci a ulozeni odpadu. Zni¢eni krajinného

vvvvvv

prostredi.

Vyuziti krajiny pro tézbu, stavbu ptehrad, solarni elektrarny jiz neumoziuje vyuziti pidy pro dalsi
aktivity jako je naptiklad zemé&délstvi. Je proto mozné ocenit hodnotu zeméd¢lské piidy a kompenzovat tim
Skody pro nedobrovolné odstéhované obyvatele vlivem tézby, havarii jadernych elektraren nebo povodni.

V soucasné dobé¢ se uplatiiuje takzvana uhlikova stopa. Uhlikova stopa je méfitkem dopadi lidské
¢innosti na zivotni prostfedi. Jedna se o mnozstvi sklenikovych plynt uvolnénych b&hem vyroby, spotieby,
realizace projektd a ¢innosti firem. Uhlikova stopa se pouziva pro porovnani vlivli jednotlivych ¢innosti na
globalni oteplovani, kde veskeré ¢innosti jsou ptepocitany na ekvivalentni mnozstvi CO2 (t CO2 ekv.). Pro
piepocet se pouzivd GWP (Global warming potencial). GWP CO2 ma hodnotu 1, methan m4 hodnotu GWP
21 (methan setrva v atmosféie 100 let), 1t methanu =21 t COz ekv.

Vypocet uhlikové stopy se sestava ze tiech fazi (Scope 1,2,3), Scope 1: zahrnuje piimé emise do
ovzdusi — spotfebované mnozstvi energie naptiklad pro vyrobu, vyuzivani automobild, Scope 2: zahrnuje
nakup elektfiny a Scope 3: zahrnuje dal8i aktivity jako napiiklad sluZebni cesty zaméstnanci. Vypocet
uhlikové stopy se pouziva naptiklad ve firmach, pro stanoveni vlivu ¢innosti firmy na zivotni prostiedi.

2. Kaya identity

Kaya identity stanovuje vliv obyvatel na zménu klimatu ve formé emitovanych emisi CO2. Podle
Kaya je celkové mnozstvi emisi zalozeno na 4 vstupech [7]:

e populace,

e HDP na obyvatele,

e energie pouzita na jednotku HDP,

e mnozstvi emisi spotfebované na jednotku energie.
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CO, NRJ GDP
NRJ GDP POP (1)

CO; =

kde:

CO2—emise CO2 na hlavu,

POP — populace,

GDP — HDP (hruby domaci produkt),
NRJ — pouzita energie na jednotku HDP.

Rovnice byla vyvinuta japonskym energetickym ekonomem a hraje dilezitou roli v budoucim vyvoji
energetickych scénaiti:

piedpoklada se snizeni emisi CO2 v disledku ubyvani lozisek fosilnich paliv,

snaha o snizeni dopadd na obyvatele,

radi bychom zvysili HDP/ obyvatele,

energeticka stopa je dana na zaklad¢ vztahu NRJ/GDP,

stanoveni stopy na Zivotni prostfedi podle energetickych scénait zavisi na CO2/NRJ.

3. Metoda Bilan Carbone®

Metoda Bilan Carbone® slouzi k vypoctu emisi sklenikovych plynti a vyhodnoceni zavislosti na
fosilnich palivech a tim ptedvidani ekonomickych a socidlnich vlivii v disledku ubyvani loZisek fosilnich
paliv [3]. Metoda byla vyvinuta v roce 2004 J-M. Jancoviciem pro ADEME (francouzska agentura pro
zivotni prostiedi a energeticky management) v souladu s normou 1SO-14064 (P¥imé emise sklenikovych
plyni z podniki) a GHG (Green house gas) Protocolem [5,6] .
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Materials Energy New Materials

Obr. 1 - Metoda Bilan Carbone

Vyhodnoceni zévislosti na fosilnich palivech pfedvidd ekonomické a socialni vlivy v dasledku
ubyvani lozisek fosilnich paliv. Metoda Bilan Carbone umoziiuje zahrnout vSechny nezbytné faze vyroby
energie Vv zavislosti na hodnoceni zivotniho cyklu a zaroven uvazuje regionalni data (naptiklad soucasny
energeticky mix Ceské republiky).
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V metod¢ Bilan Carbone jsou zaroven zahrnuty i nepfimé emise: jako napiiklad tézba uhli, uranu,
pieprava uhli, — porovnani piepravy na zeleznici, silni¢ni pfepravy a odpadového hospodarstvi, viz obrazek
1.

Mezi ptimé emise patii napiiklad vypocet spalin ze spalovani uhli a zemniho plynu a jeho pfepocet
na mnozstvi sklenikovych plyn. Ekonomické posouzeni zavislosti na fosilnich palivech vychazi ze
skute¢né zavislosti na fosilnich palivech a vypoctu ztraty vyvolané nizs$i cenou za barel ropy. Metoda
zéaroven pocita se zavislosti na cené za barel ropy a indexu ceny plynu, uhli a elektfiny.

4. Priklad uziti metody Bilan Carbone

V ramci hodnoceni metodou Bilan Carbone byl proveden vypocet ve firm¢ s roénim obratem 15 mil
Eur, kde byl posuzovan zivotni cyklus vyroby soucastek do automobilového primyslu v ramci predstudie.
Ptedbézné vysledky jsou shrnuty na obrazku 2.

Emissions by source, tonnes Carbon equivalent
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Obr. 2 - Vyhodnoceni mnoZstvi emisi podle zdrojit v tundach CO>

V ramci modelovani energetickych scénait byly stanoveny nasledujici predikce (viz Obr. 3):
¢ hodnota dolaru poklesne z 1,3 na 1 a cena ropy se zvysi ze 100 na 120 dolaru za barel,
e hodnota dolaru zlstane, zvysi se cena ropy za barel ze 100 na 120 dolart,
e hodnota dolaru poklesne z 1,3 na 1 a zvysi se cena ropy za barel ze 100 na 150 dolard,
e hodnota dolaru zlstane, zvysi se cena ropy za barel ze 100 na 150 dolart.
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Effect of arise in hydrocarbon prices, Euros
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Obr. 3 - Piiklad modelovani energetickych scéndii
5. Zavér

Metoda Bilan Carbone umoziiuje komplexni vypocet spotieby energie a soucasné napomahd

predvidat budouci energetické scénafe, stanovuje nepiimé emise a vlivy na obyvatele a Zivotni prostiedi.
SniZeni produkce emisi se projevi zmirnénim klimatickych zmén.

[1]
[2]

[3]
[4]
[5]
[6]
[7]
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KOROZNA CHARAKTERISTIKA ZLIATINY INCOLOY 800H/HT
V TAVENINE (LIF-NAF-KF)EUT.

V. Paviik, M. Kontrik, F. Simko

Slovenska akadémia vied, Ustav anorganickej chémie, Oddelenie taveninovych ststav, Bratislava

Abstract

Due to the predicted and scheduled new generation nuclear power concepts the impact of artificial
impurities to molten eutectic mixture LiF-NaF-KF (46,5-11,5-42) mol % on corrosion behaviours of Incoloy
800H/HT (48Fe-29Ni-20Cr) was studied. The additives CrFs, FeFs, FeF> and NiF. were chosen as final
contaminant ingredients for simulation of corrosion deposition. The conception of reactions of material with
environmental medium is presented. Metallography, gravimetry, X-ray diffraction and microanalysis are
presented and coupled with observation of surfaces using scanning electron microscopy. The optical change
of surface and weight loss were observed and were used for description of primary corrosion behaviour of
the alloy.

Keywords: fluoride molten salts, superalloy Incoloy 800H/HT, hot corrosion, weight loss

Uvod

Korozna odolnost’” konstrukénych materidlov v priamom kontakte s r6znymi taveninami je vzdy
problémom, ktorému sa musi venovat velka pozornost. Tento jav nastdva pri pouziti materidlov
v rozlicnych priemyslenych odvetviach, ako napriklad v zlievarenskom priemysle [1], pri pouziti
v solarnych a inych tepelnych vymennikoch [2] a v neposlednom rade aj v jadrovej energetike [3].

Jedna zo sl'ubnych aplikécii je pouzitie roztopenych fluoridovych soli v budtcich zariadeniach na
vyrobu vodika a vSade tam, kde je hlavnym ciel'om rychly trasport velkého mnozstva tepla. Soli fluoridov
maji vyhovujuce vlastnosti: vysoku tepelni vodivost, s stabilné pri vysokych pracovnych teplotach,
vysoky bod varu a nizku viskozitu. Je vSeobecne zname, Ze fluoridové i6ny reaguji s materidlmi vel'mi
agresivne. Jednym z najvhodnejSich kandidatov na potlacenie tejto vlastnosti je nikel, no pouziva sa skor vo
forme zliatin znamych ako superzliatiny. Pri kor6znom napadnuti takychto zliatin dochaddza vo vSeobecnosti
ku pomalému vyplavovaniu ostatnych prvkov z povrchovych vrstiev zliatiny. Je vhodné bliZSie preskimat’
segregaciu elementov z modelovej zliatiny ak uvazujeme, ze v tavenine st uz umelo pridané prvky, ktoré
obsahuje zliatina. Pri predpoklade, ze pri istych koncentraciach dochadza k potlaceniu vylu€ovania prvkov
zo zliatiny, tato informdacia by mohla byt’ jednym z uvazujucich faktorov v priemysle.

V nasledujtcej tabulke je spracovany literarny prehlad o niektorych pouzivanych konStrukénych
materialoch a prislusnych koréznych médidch [4-11]. Jeden z tychto materidlov je Incoloy 80O0H/HT(48Fe-
29Ni-20Cr) casto pouzivany kvoli jeho dostupnosti a nizSej cene ako u ostatnych superzliatin. Kordzne;j
odolnosti tohoto materialu je venovany aj tento ¢lanok.
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Material Médium Podmienky Analyza Produkty Ref.
Cr.03, alfa-
HCl+vzdusna 800 °C, 100- SEM-EDX, Fe20s,
Incoloy 800 {yp 1 ose 250 hod. XRD NiCr;Oa, 4]
NiFe204
SEM-EDX,
Incoloy 800, Torzné , XRD, vazkova NiCr20a,
Nimonic 80A namahanie " YSOKC PO o1oza, NiCrFe0s L
mikrotvrdost’
Incoloy 800, FeCl;, NiCly, 2500 Voltamperometr R;Zisﬁzt.ame [6]
SS 304 CrCls roztoky ia pasivae]
vrstvy
25 MPa
' FeO
360 °C, SEM, TEM, ’ , .
Incoloy 800 Voda 500 °C, EDS,  XRD, gbOhatena 151; [7]
600 °C, 1- vahovy tbytok dvoivrstva
3000 hod. J
(Ni,Co)
inconel 617, \, égo o MP2, sEM,  XRD, CrsO., -
625a 718 2 Mba 800 °c vahovy ubytok  Ni(Fe,Cr)20x,
P, (Fe, Cr)20s
R Oxidické
Incoloy 800  Para 12 hod., rozne SEM-EDX, vrstvy [9]
teploty pary XRD obohatené Cr
Incoloy 800,
hastelloy-N,
hastelloy-X, o SEM-EDX, .
haynes 230, FLINAK(eut) ﬁgg € 300 rD,  vahovy gfggdzﬂ?gfr?'e [10]
inconel 617, ' ubytok
Ni-201, Nb-
1Zr
e SEM-EDX,
o2 Y FLINAK(eut) 650°C XRD, vahovy - [11]
TiBo+Ta, bviok
TiBo+Ni+Ta ubyto

Tab. 1 - Prehlad zliatin, korozneho prostredia, prevdadzkovych podmienok experimentdlych
technik a produktov korozie

V praci [11] je pozorovany jav, pri ktorom pravdepodobne dochadza ku naruSovaniu materidlu inym
sposobom ako i6novym charakterom FLINAKu(eut). Materidl je napadany po hraniciach zfn, pricom
dochadza kich segregdcii atieto sa nésledne rozpuStaju vtavenine. Ku korozii dochadza
vplyvom rozdielnej teplotnej rozt'aznosti zfn pri vysSich teplotach, nech by pravdepodobne bola pouzita
akéakol'vek in4 tavenina. Z ¢lanku je zrejmé, Ze sa jedna o zlozitejSi mechanizmus a je nutné vzdy zohl'adnit’
aj iné faktory ako teplotu, tlak, tribologiu predmetu a jeho geometriu, kinetiku reaktantov a produktov,
Struktaru materidlov a podobne.
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Experiment

Na zéklade literarnych poznatkov bola na popis kordézneho chovania zliatiny Incoloy S800H/HT
vybrana véazkova analyza a analyza povrchu materidlu pomocou SEM-EDX. Pre simulédciu kor6znych
produktov boli vybrané fluoridy najcastejSich zastiipenych prvkov v zliatine Incoloy 800H/HT: Zeleza,
chromu a niklu. Koréznym anosnym médiom bola zvolena najcastejSie pouzivand eutekticka zmes
fluoridov LiF, NaF, KF (vlastnosti st uvedené v tab. 2).

Chemikalie: LiF (Ubichem, UK, ¢istota 99 %), NaF (Merck, Germany, Cistota 99 %), KF (Fluka
Chemicals, UK, ¢istota 99,5 %) pre taveninu s komerénym nazvom FLINAK, boli vysusené vo vakuovej
susicke (JAVOZ, Czech Republic) pri 130 °C. Vybrané floridy: CrFs, FeF2, FeFz a NiF2 (Acros chemicals,
UK, cistota 99,9 %) a chloridy LiCl a KCI (LACHEMA, Czech Republic, Cistota 97 %) boli pouzité bez
predchadzajticej upravy. Vzorky Incoloy 800H/HT (Bibus Inco Alloys AG, Slovakia, tyCovina, priemer
12mm) boli rozrezané na 2 mm tenké kusy za pouzitia CBN kotic¢a na presnej pile Isomet® 5000 (Buehler,
USA). Analyza zlozenia (48Fe-29Ni-20Cr) bola vykonana na SEM-EDX (EVO® 40HV, Zeiss).

Fluoridova zmes FLiNaKcur) bola pripravend zmieSani chemikalii v suchom boxe (JACOMEX, Slovakia) v
argoénovej atmosfére (Messer, Slovakia, Cistota 99,999 %).

46,5 LiF
zlozenie [mol %] 11,5 NaF

42 KF
Bod topenia [°C] 454
Bod varu [°C] 1570
Tepelna kapacita [J/g °C] 1,88
Tepelna vodivost’ [W/m K] 0,92
Hustota [g/cmq] 2,02
Viskozita [cP] 2,9

Tab. 2 - Viastnosti eutektickej zmesi FLiNaK cu

Vlhkost' a obsah kyslika v suchom boxe bola stabilne udrziavand pod 5 ppm. Kelimky (material
AlSint — spekany Al>2O3, 99 %) boli pred naplnenim vysuSené pri 105 °C a umiestnené v suchom boxe. Pre
kazdy experiment bolo navaZenych 6 g z pripravenej zmesi FLiNaKut do osobitného kelimku. Zvolené
fluoridy (CrF3, FeF,, FeFs a NiF2) o réznych latkovych mnoZzstvach (x = 0, 0.0001, 0.0005, 0.001, 0.002,
0.003, 0.004, 0.005, 0.0075, 0.01, 0.034, 0.05), boli pridané ku zmesi a zhomogenizované. Nasledne sa
vloZila vzorka zliatiny tak, aby bola uplne zakrytd zmesou a nedochadzalo ku kontaktu zliatiny s okolitou
atmosférou. Plny kelimok so vzorkou sa vlozil so predinertizovanej odporovej pece predhriatej na 130 °C.
PouZity inertny plyn - argon (Messer, Slovakia, Cistota 99.996 %) najprv prechadzal cez hortice medené
piliny, aby sa z plynu odstranil zvySkovy kyslik. Schéma experimentu je zobrazena na obr. 1.
Experimentalne podmienky boli vo vSetkych pripadoch prednastavené na 650 °C + 3 °C s Casom vydrze
8 hodin na danej teplote. Kazdy test bol urobeny 3 krat, ¢o dava viac ako 130 individudlnych koréznych
experimnetov.

169

FEKT, VUT v Bmg, Ustav elektrotechniky
CESKA NUKLEARN{ SPOLECNOST ,,13. Mikul4sské setkéni mladé generace CNS* — 4. - 6. 12. 2013



Obr. 1 - Odporova pec a jej schématické zndzornenie

Koro6zne testy sa uskutocnili v danej odporovej peci (regulator teploty Clasic Clare 4.0, vyrobca
CLASIC CZ s.r.0., PtRh10-Pt termoclank, kontrolna jednotka prietoku inertného plynu - FMA 5400/5500,
firmy OMEGA (obr. 1)), ktorej pracovny priestor pozostaval z keramickej trubice (4) s vinutim z kantalu
typu Al, s priemerom 1,5 mm (5). Uprostred pracovného priestoru prece sa nachadzal keramicky podstavec
(8), na ktory sa polozil téglik (7) so vzorkou (6). Mosadzné priruby (3) boli vybavené otvormi pre privod a
odvod inertného plynu (1) a otvormi pre termoclanky (2). Obe priruby boli chladené¢ vodou (12). Utesnenie
pece bolo zabezpecené tesniacimi krizkami a pritlaénymi pruzinami (11). Izolacia plasta (9) pece bola
vyrobena zo Silikanu. Ocelovy plast’ (10) bol rovnako ako priruby pece chladeny vodou, prudiacou cez
potrubie, umiestnenom po vonkajSom obvode pece.

Pred testovanim sa pomocou mikormetra (presnost’ 0,01 mm) zaznamenali presné rozmery kazdej
vzorky a vaha (s presnostou 0,00005 g). Po experimente sa hortice vzorky preniesli do chloridového kupel'a
LiCI-KCI (s molovym pomerom 1:1, = 600°C, = 5 mint). Po odstraneni fluoridov sa vzorky nechali
spontanne vychladnit’ na teplotu miestnosti a zbytkové chloridy sa odstranili teplou tectcou vodou.
Nasledne sa vzorky vlozili do ultrazvukovej Cisti€ky (voda/etanol = 10:1), oplachli acetobnom a vysuSené
odvazili. Vysledky vazeni a merania rozmerov boli pouzit¢ na vypocCet ubytku hmotnosti vzoriek
prepocitanych na Stvorcovy centimeter pomocou vzorca (1):

2nr2 +27rh
kde m'" je hmotnostny tibytok na jednotkovi plochu [mg.cm™], mi je hmotnost’ vzorky pred experimentom v
[mg], m2 je hmotnost’ vzorky po experimente v [mg], r je polomer vzorky v [cm] a h je hriibka vzorky v
[cm].

Povrch vzoriek bol analyzovany pomocou SEM-EDX techniky (obr.2). Hoci je zliatina dobrym
elektrickym vodi¢om, nakoniec bolo nutné pozlatit’ povrch, aby sa dosiahli pozadované vysledky. Plochy,
okrem spomenutej predoslej upravy, sa po testovani uz nijako dodatocne neupravovali.
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Obr. 2 - Schéma analyz pomocou SEM-EDX

Vysledky a diskusia

Testovanie vplyvu pridavkov vybranych fluoridov kovov rovnakych ako v uvedenej zliatine je mozné
chépat’ ako simulaciu vylucovania tychto kovov do prostredia pri dlhodobom koréznom zat'azeni. Ked'Ze sa
na povrchu materidlu nevytvara pasiva¢na vrstva je mozné predpokladat’, ze zliatina je neustdle napadana
a mnozstvo obsiahnutych prvkov sa v kor6znom prostredi zvysSuje. Tieto zreagované prvky tiez prispievaju
k samotnému koréznemu mechanizmu a d’alej zvySuji kordzne napadnutie materialu.

Viahové ubytky Incoloy 800H/HT su znazornené na obr. 3 az 6. Vysledky reprezentuju aritmeticky
priemer z troch nezavislych experimentov s odchylkami merania. Linie medzi bodmi st vyzna¢nené na
zvyraznenie trendov kordznych Ubytkov. Z grafov sa da pozorovat’ vSeobecne stipajuce hmotnostné ubytky
zliatiny s pridavkom fluoridov kovov. Do vSeobecnej schémy nezapada obr. 3 s pridavkom CfFs. Posledny
namerany bod v grafe naznaCuje spomalenie kordzie oproti predchadzajicemu bodu. Celkovo tento
spominany graf vykazuje sigmoidalnu zavislost’ v porovnani s ostatnymi, kde sa trend s malymi odchykami
javi skor ako linearny. Z kazdého pripadu sa da ale konStatovat’, Ze pridavok akéhokol'vek fluoridu kovu ma
za nasledok zvysenie kordzie materialu oproti kor6zii vo FLINAKu bez pridavkov. V tedrii o kordzii je tiez
obsiahnuty fakt, Ze necistoty obsiahnuté v Cistych rozpustadlach vo vSeobecnosti koréziu daného materialu
zvysuju. Fluoridové prostredie FLINAKu s eutektickym zlozenim je mozné povazovat' v tomto pripade za
Cisté rozpustadlo a pridavky roznych fluoridov za znecistenie. Je potrebné vziat’ do tivahy, hoci to nebolo
predmetom experimentu, Ze sa jednd o 16ny kovov, ktoré z hl'adiska i6novych polomerov mézu zvySovat
elektrickll vodivost’ taveniny.

Ak sa porovnajii vahové bytky materialu, je mozné vidiet’ nasledujicu zavislost’ Cr(3+) < Fe(2+) <
Fe(3+) < Ni(2+). MdZe to naznaCovat ista zavislost na elektrochemickom potencidle prvkov. Neda sa
takisto vylucit’ zavislost’ korézneho procesu na valencii spominanych kovov, ¢o by mohlo byt predmetom
d’al$ieho skiimania.
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Obr. 3 - Zavislost’ hmotnostnych ubytkov zliatiny od pridavku CrFs do FLINAKu
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Obr. 4 - Zavislost’ hmotnostnych ubytkov zliatiny od pridavku FeF> do FLINAKu
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Obr. 5 - Zavislost’ hmotnostnych ubytkov zliatiny od pridavku FeF3 do FLINAKu
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Obr. 6 - Zavislost’ hmotnostnych ubytkov zliatiny od pridavku NiF> do FLINAKu

Na obr. 7 vlavo je zobrazeny pomocou SEM mikroskopie povrch zliatiny pred kordziou. Nie je
viditel'ny Ziadny vplyv korézneho napadnutia vzduSnym kyslikom ani vlhkost'ou. Zliatina je na vzduchu
stala pasiva¢nou schopnost'ou chromu a niklu. Na pravom obr. 8 je zliatina po korézii v ¢istom FLINAKu
bez upravy povrchu, kde je zreteI'ny jamkovy a bodovy typ korézneho napadnutia. Podobné korozne vrstvy
sa nasli aj pri analyzach povrchov vzoriek vo FLIANKu s r6znymi pridavkami CrFs, FeF, a FeFs. Povrchy
vzoriek po korozii vo FLINAKu s pridavkom NiF2 boli drsnej$ie ana prvy pohlad tensie, ¢o suhlasi
S vyS8§imi ubytkami vzoriek po vézeni. Skimanie povrchu zliatiny ukazalo agresivnejsi typ kordzneho
napadnutia. Na obr. 8 vl'avo je mikroskopiou potvrdeny zaver, Ze ide o viaceré druhy korodzie a to bodovej,
medzikrystalovej a pravdepodobne aj kordzie po vrstvach. EDX analyzou (tab. 3) sa zistilo, Ze povrchova
Cast’ vzorky po korozii obsahuje prevazujice mnozstvo niklu. Tym sa potvrdili zavery z prace [10], kde sa
prednostne zo zliatiny vyluoval chrom. Analyza d’alej naznacuje, Ze sa vylucuje aj Zelezo (tab. 3), ktorého
mnozstvo je viac ako dva krat mensSie ako mnozstvo v obsahu zliatiny udanej vyrobcom. Na obr. 8 vpravo
vidiet 20000x zvéacseny povrch vzorky, ktory ukazuje detail niklovej matrice. Kedze sa z grafu
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hmotnostnych ubytkov (obr. 6) nepotvrdil predpokladany klesajuci trend, mézme predpokladat, ze tato
niklovéa matrica sa d’alej v kor6znom prostredi pomaly rozpada a kor6zia pokracuje.

Obr. 7 - Povrch zliatiny pred koroziou zv. 200X - vl’avo, povrch zliatiny po korozii v ¢istom FLINAKuU,
zv. 400x - vpravo

16 SRS KOR_31_|

MAG: 1000 x  HV:20,0kV  WD: 13,0 mm MAG: 20000 x  HV: 20,0 kV__ WD: 13,1 mm

Obr. 8 - Povrch zliatiny po korozii vo FLIANKu s pridavkom 3,4 mol % NiF2, zv. 1000x - vl’avo, detail,
zv. 20000x - vpravo

Element Mass % | Mass %
EDX Manufact.

Ni 73 30-35

Fe 19 39-50

Cr 6 19-23

O 1 -

Tab. 3 - SEM-EDX prvkova analyza povrchu vyznacéeného na obr. 8 vl’avo

Zaver

Clanok hodnoti predbezné vysledky prace na koréznom chovani zliatiny Incoloy 800H/HT vo
fluoridovom prostredi s pridavkami vybranych fluoridov kovov ako umelych polutantov.

Testovanie vplyvu pridavkov vybranych fluoridov malo za nasledok celkovy nérast hmotnostnych
ubytkov zliatiny Incoloy 800H/HT. Pri pridavkoch CrFs, FeF> a FeFs do FLINAKu ako kordézneho média
prevladal bodovy typ kor6zneho napadnutia, priCom pri pridavkoch NiF, boli viditelné rézne druhy
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korézneho napadnutia. Dokazala sa tiez pritomnost’ matrice zlozenej prevazne z niklu a tym sa povrdila jeho
najvyssia odolnost’ ako najmenej korodujuceho prvku zliatiny vo fluoridovom prostredi.

V praci sa bude pokracovat vyhodnocovanim kordznych ubytkov zliatiny s inymi pridavkami
spomenutych fluoridov kovov v rovnakom koréznom prostredi ako aj s pridavkami inych vybranych
fluoridov.
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VYSKUM MATERIALOV TLAKOVYCH NADOB NEMECKYCH
JADROVYCH REAKTOROV S DORAZOM NA VYUZITIE
POZITRONOVEJ ANIHILACNEJ SPEKTROSKOPIE

Stanislav Pecko, Stanislav Sojak, Viadimir Slugen
Ustav jadrového a fyzikalneho inzinierstva
Fakulta elektrotechniky a informatiky, Slovenska technicka univerzita v Bratislave

Abstrakt

Komer¢né ocele nemeckych tlakovych nadob jadrovych reaktorov boli skumané pomocou
pozitronovej anihilacnej spektroskopie, ktord ako vybornd nedeStruktivha metdda s vysokym rozlisenim
dokaze stanovit’ uz malé zmeny v mikrostruktire a je vhodna na analyzu degradacie reaktorovych oceli.

Vzorky oceli nemeckych jadrovych reaktorov pochadzaju z programu CARINA/CARISMA. Osem
vzoriek bolo meranych v zakladnom stave, dve boli oziarené neutronmi v experimentalnom reaktore a jedna
zo vzoriek bola pouzita na simulaciu neutronového poskodenia pomocou implantacie i6nov vodika.

U oceli v zdkladnom stave som pozoroval defekty na irovni monovakancii az divakancii s relativne
nizkym zastipenim, ktoré st v materiali pritomné uz od vyroby. U oziarenych vzoriek som pozoroval
zvySenu velkost’ indukovanych defektov vplyvom neutrénového poskodenia na trovni divakancii az 3-
vakancii. Implantaciou iénov vodika do neposkodenej vzorky sa velkost a intenzita defektov dostala na
podobnu urovent ako mala vzorka oziarend v jadrovom reaktore, o mdze potvrdzovat moznost’ simulacie
neutronového poskodenia pomocou implantacie i6nov.

1. Uvod

Tlakova nadoba reaktora (TNR) je kriticky konstrukény prvok jadrovej elektrarne (JE), ktory musi
odolavat priamemu uclinku neutronového Zziarenia zo Stiepenia, vysokému tlaku, vysokej teplote
a cyklickému naméhaniu pocas celej prevadzky. Vymena TNR je spravidla nerealizovatelna a preto urcuje
celkovl Zivotnost’ jadrového zariadenia.

V tomto ¢lanku sa zaoberdme analyzou nemeckych reaktorovych oceli z programu
CARINA/CARISMA pomocou pozitronovej anihilacnej spektroskopie (PAS). Analyza sa tyka stanovenia
kvality mikro$truktiry vybranych vzoriek, ktoré boli oziarené v experimentalnom reaktore a vzoriek
implantovanych iénmi vodika na linearnom urychlovaci v troch r6znych turovniach.

2. Popis meranych vzoriek

Vzorky boli dodané z firmy AREVA NP Erlangen a pochddzaju z nemeckého programu CARISMA
[1] a CARINA [2], ktor¢ sluzili na vytvorenie databazy reaktorovych oceli tlakovodnych reaktorov (PWR)
pouzivanych v Nemecku.

V tab. 1 je uvedené podrobné chemické zlozenie skumanych vzoriek. Na priame porovnanie
oziarenych a neoziarenych vzoriek mame len jedinai vzorku P370 WM, ktora bola dodana v oboch stavoch.
Tato vzorka v zdkladnom stave bola teda taktiez vybrand na vodikovl implantaciu na urychl'ovaci. Cielom
bolo simulovat’ efekty poSkodenia oceli vplyvom neutrénov pomocou implanticie iénov v nizSich a
rovnakej davke ako boli vzorky oziarené v reaktore a porovnanie vplyvov poSkodenia tychto vzoriek od
neutréonov a vodika.
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Generacia C Si Mn P S Cr Mo Ni Cu
Vzorka nemeckych [2%6] [%] [%] [%] [%] [%] [%] [%] [%0]

PWR
P370 WM 1 0,08 015 1,14 0,015 0,013 0,74 0,60 1,11 0,22
P16 WM 3 0,05 0,15 1,14 0,012 0,007 0,07 046 1,69 0,08

Tab. 1 — Chemické zloZenie vzoriek

Vzorky, ktoré mame k dispozicii, P370 WM a P16 WM boli oziarené v nemeckom experimentalnom
reaktore VAK v 80-tych rokoch. Teplota pri ktorej prebiechalo ozarovanie bola 280 — 290 °C a neutrénova
fluencia (E > 1MeV) s aktivitou k 24.01.2013 je uvedena v tab. 2. Oziarené vzorky maji po 2 rézne odrezky
Z toho istého materialu, ale s odliSnou ozarovacou fluenciou.

Vzorka P370WM- P370WM-D161 P16WM-S103 P16WM-
D77 GS67
Fluencia [cm" 2.21x10%° 2.23x10%° 1.16x10% 4.81x10%
]
Aktivita 12.85 97.31 40.09 16.6
[kBa]

Tab. 2 — Neutronovi fluencia a aktivita k 24. 01. 2013

3. Experimentalna technika - Pozitronova anihila¢na spektroskopia

Pozitronova anihilacna spektroskopia je osvedcend spektroskopickd metdda ajej zdkladom je
elektromagneticka interakcia medzi elektronom a jeho anti¢asticou — pozitronom, pri ktorej dochadza k ich
vzajomnej anihilacii. Pri tejto anihilécii sa vyziaria dva anihila¢né fotony pod vzdjomnym uhlom 180° a so
znamou energiou 511 keV (Eo=moc?). Pozitrén ma v materiali vybornii pohyblivost, kde najskor termalizuje
(~1 ps) a potom difunfuje (~100 nm) do oblasti so znizenou hustotou castic latky, ktora znaci defekt
materialu (Obr. 1).

v 1,27 MeV
e*ZdrOJ 7 /Termalizécia

000000
000000
ocooo%x.

b 511 Me V Difuzia

00" ‘000
o o OXO oovOSllMeV

y 0,511 MeV Zachytenie a anihilacia

Obr. 1 - Schéma pozitronovej anihildcie

Pri PAS vyuzivame meranie doby Zivota pozitronov, teda ¢as od jeho vzniku po jeho anihilaciu s
elektronom. Podl'a doby Zivota cCastice je mozné urcit’ velkost’ defektov a ich koncentraciu. DlhSia doba
zivota Castice znaci anihilaciu do miesta so znizenou hustotou elektronov (teda aj atomov) latky v meranom
materidli, co znamend pritomnost’ defektu vakan¢ného typu. RozliSovacia schopnost’ je relativne vysoka,
dokéze rozoznat' 1 defekt na 107 atémov [3].
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4. Vodikova implantacia

Vyhodou i6novej implantécie je, ze ozarované vzorky nie su takmer vobec radioaktivne. Taktiez Cas
ozarovania ionmi je relativne kratky a ide o efektivnu metodu pre Stidium zakladnych efektov oziarenia
materidlu, ako je narast objemu, tecenie a segregacia chemickych prvkom v materiali [4].

V naSom experimente sme si zvolili implantovanie ionmi vodika. Vol'ba sa javi ako idealna z dovodu
takmer rovnakej hmotnosti proténu a neutrénu. Jedinym rozdielom je, ze proton je castica s kladnym
nabojom a preto interaguje s atomami v kryStalickej mriezke trocha odliSne, ako neutralne nabity neutron.
Na kladny proton vplyvajia odpudivé sily kladne nabitych atdémov (Coulombovské odpudzovanie). Avsak pri
vysSich energiach a rychlosti urychlenych i6nov existuje predpoklad, ze v povrchovych vrstvach nevznika
Coulombovské odpudzovanie, ktoré by vyrazne spomalovalo jadrd a znizilo schopnost’ i6nov vyrazat
atomy. Vyhodou implantacie H (aj He) je aj akumulovanie tychto prvkov v materiali, ktoré simuluje jadrové
reakcie (n,p) a (n,a) [5] aistym spdsobom nahradzuji aj proces transmuticie [6]. DalSou odli§nostou
V procese poSkodenia je charakter kaskady vyrazenych atdbmov a rychlost’ hromadenia poSkodenia (intenzita
vyrazania atdomov je vi¢sia radovo 10? az 10°) [4].

Vodikova Implantovana davka Davka prepocitana na Davka v implantovanej

implantacia [Clcm?] pocet iénov [cm?] vrstve [dpa]
1. droven 0,10 6,24x10"7 1,980
1. uroven 0,82 5,12x10'8 16,235
2. uroven 3,20 2,00x10% 63,354

Tab. 3 — Prehl’ad plosného naboja, poétu ionov a davky implantovanych vzoriek

Energia implantacii bola stanovend na 100 keV pomocou simulacii v programe SRIM. Maximéalna
hibka dosahu iénov bola 0,64 pum amaximalne poskodenie bolo v hibke 0,44 pum pri tvorbe 16,9
vakancie/ion. Implantovanéd davka bola zvolend v 3. urovniach (tab. 3), kde sa kone¢né uroven rovna davke
dosiahnuti oZiarenim neutronmi. Najvicsi rozdiel medzi implantaciou i6nmi a oZarovanim neutréonmi je, Ze
poskodenie je pri idonoch len v povrchovej vrstve, kde pri ozarovani neutronmi je v celom objeme vzorky.

5. Vysledky PAS pre skiimané reaktorové ocele

Vzorky v zakladnom stave boli kompletne zmerané pomocou PAS a publikované v [7]. Mozeme
zhrnat', vzhl'adom na ich namerany €as Zivota pozitronov [8], Ze vzorky v zdkladnom stave obsahuju malé
defekty, ktoré pochadzaju z vyrobného procesu. Ide najmi o subor dislokacii a mono- az di-vakancii.

5.1 Vysledky PAS pre neutrénmi oZiarené ocele

Doba Zivota v defektoch je charakterizovana cez parameter doby Zivota pozitronov v defektoch T2
a a intenzity anihilacii v defektoch 2 (Obr. 2, obr. 3). V pripade ocele P16 WM je T2 na Grovni 196-197 ps,
¢o znaci pritomnost’ malych vakan¢nych klastrov s vel’kost'ou na trovni 1-2 vakancii. V pripade ocele P370
WM je 12 na Grovni 203-213 ps, ¢o uz hovori 0 pritomnosti vacsich vakancnych klastrov na Grovni 2-3
vakancii [9-11]. Je nutné dodat, Ze ocel P370 WM patri medzi materidly 1. generacie nemeckych
tlakovodnych reaktorov a ocel P16 WM do 3. generacie.
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Obr. 2 — Doby Zivota pozitronov oceli oZiarenych neutréonmi

Priemerna doba Zivota pozitronov Tayg (Obr. 2) je vypocitand z nameranych dat a zahriuje iba
anihiladciu v materiali, ¢o znac¢ia komponenty 11 a 12. Dokézali sme, Ze vplyvom neutréonového ziarenia
vzrastol Tavg pri oboch oZiarenych oceliach. V pripade oboch vzoriek P370 WM vzréstol Tavg Z 142 ps na 147
pri prvom odrezku, respektive 157 ps pri druhom odrezku (Obr. 3). Vzorka P16 WM mala Tavg na trovni 172
ps u oboch odrezkoch.
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Obr. 3 — Intenzity dob Zivota pozitrénov oceli oZiarenych neutronmi

5.2 Vysledky PAS pre ocel’ P370 WM implantovanu vodikom

Vplyvom implantdcie i6nmi vodika ocakdvane narastla doba Zivota pozitronov v defektoch t2.
V pripade prvej urovne vzrastol 12 zo 187 ps na 209 ps, druhd Groven zvicsila 12 na 214 ps. Vzhl'adom na
teoretické vypocitané hodnoty [12] tieto doby zivota pozitronov v defektoch znacia pritomnost’ defektov
s vel'’kost'ou na rovni 2-3 vakancii. Tretia, konecna uroven implantacii poukazuje na zna¢ny narast vel'kosti
defektov na trovni 3-vakancii.

Priemernd doba Zivota pozitrénov Tavg jasne ukazuje priebezny narast kazdou implantovanou davkou.
Z pociatocnej hodnoty 142 ps narastol Tavg postupne na 146 ps pri prvej urovni, 147 pri druhej Grovni a na
koniec 151 ps pri tretej urovni.
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Obr. 4 — Doby Zivota pozitrénov vietkych meranych vzoriek P370 WM

Z pohl'adu intenzit anihilacii (Obr. 5) mozeme vidiet pokles intenzity v defektoch l2 viac ako
0 10%. S vedomostami o spravani velkosti defektov vplyvom implantacie (Obr. 4) mdéZeme povedat’, ze
defekty na tirovni vakancii sa zacali zoskupovat’ do vacsich klastrov, comu nasvedcuje prave pokles I2 a
narast l1.
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Obr. 5 — Intenzity dob Zivota pozitrénov vSetkych meranych vzoriek P370 WM
6. Zaver

Analyzovali a definovali sme poskodenie vo vzorkach oziarenych v reaktore. Vzorka P16 WM
obsahovala menSie defekty rovnomernejSie rozptylene v materiali. Na druhej strane, vzorka P370 WM
obsahovala vicsie defekty menej homogénne rozptylene v materiali, o robi tito ocel’ viac nachylnejSiu na
vznik krehkého lomu ako ocel’ P16 WM.

Na vzorke P370 WM sme sa snazili simulovat’ radiaéné poskodenie pomocou implantovania i6nov
vodika. Velkost' defektov vplyvom implanticie dosiahla podobné hodnoty ako neutrénmi oziarené vzorky
na uroven 210-230 ps a aj intenzita anihilacii v defektoch podobne poklesla. V tretej urovni implantacie sme
dosiahli relativne rovnaku davku (~2,0x10%° cm™) ako pri vzorkach oziarenych neutrénmi. Priemerna doba
Zivota pozitronov Tavg V tretej Grovni bola o troska vySsia nez u vzorkach poskodenych neutrénmi, ¢o mdze
naznacovat, ze vodikova implanticia spdsobuje trocha vicSie poskodenie, na ¢o musime brat’ ohlad
v d’alsich experimentoch. V zéasade, efekt zhlukovania defektov do vécSich celkov a pokles ich intenzity
anihilacii poukazuje, Ze vodikovou idénovou implanticiou je mozné, za urcitych okolnosti, simulovat
neutrénové poskodenie.
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Abstract

Heavy metal pollution is one of the most important environmental problems today. Removal of
radioactive ions from wastewaters plays an important role, because these ions are extremely dangerous to
environment and human health due to their high toxicity, even at very low concentrations and long half
lives. Chitosan is one of the natural materials of biological origin. It is capable of adsorbing metal ions
through its amino - and hydroxyl groups. Chitosan and crosslinked chitosan is suitable for the sorption of
radionuclides from aqueous solutions, such as cesium, cobalt, europium, uranium, thorium, technetium,
plutonium, and americium. This work was aimed to study influence of the contact time, effect of pH and
effect of foreign ions on sorption of pertechnate anions on chitosan and crosslinked chitosan.

Key words: Sorption; Technetium; Chitosan; Crosslinking

Introduction

The increasing levels of heavy metals in the environment represent a serious threat to human health,
living resources, and ecological systems. The most important characteristic of these mobile and soluble
heavy metal species is that they are nondegradable and tend to accumulate in living organisms [1, 2]. Their
release into environment have been increasing continuously as a result of industrial activities and
technological development, such as mining and smelting of metalliferous, energy and fuel production,
electroplating, electrolysis, electro-osmosis, photography, electric device manufacturing, metal surface
treating, aerospace, atomic installation etc. Removal of radionuclides from wastewaters plays an important
role, because they are toxicity, even at very low concentrations and have long half lives [3, 4, 5]. **Tc
produced in nuclear reactors originates from the fission of 2°U and 2*Pu and it can be released to
environment from nuclear power plants and reprocessing facilities, nuclear weapons test, nuclear accidents
and underground depositories as well. Most of the %Tc with half-life of 2.1 x 10° years and maximum beta
energy of 292 keV can enter in the biosphere from disposal sites over long periods of time. Due to these
facts it is important to predict its behavior and impact on living and ecological systems. The environmental
behavior of **Tc depends on its physicochemical form. One of *Tc species, pertechnetate ion **TcO4 under
oxidizing conditions, is soluble and mobile in environment. On the other hand, the insoluble species of *Tc
in a lower oxidation state are present under aerobic and anaerobic conditions [6, 7].

The traditional methods suitable for removal of heavy metal ions and radionuclides from aqueous
solution are reverse osmosis, ion exchange, precipitation, electrodialysis, adsorption etc. The sorption on the
low cost adsorbent is the most suitable and frequently used method for the treatment of industrial wastewater
due to its high efficiency. Many materials of biological origin have been studied as adsorbent to remove
various heavy metal ions from water and industrial effluents. The materials that are commercially available
for removal of ®Tc (e.g. zeolites, bentonites, titanates, silicotitanates, hexacyanoferrates and tin dioxide) are
cation exchangers or adsorbents, which can remove efficiently cationic and neutral radioactive species. [3, 8,
9, 10].

Chitosan, a polyaminosacharide, is obtained by the alkaline deacetylation of chitin. Chitin, the source
material for chitosan, is a high molecular weight linear polymer of 2 acetamido-2-deoxy-D-glucopyranose
units linked together by 1, 4-glycosidic bonds. It is the second most abundant natural biopolymer in nature
after cellulose, which is the primary structural component of the outer skeletons of crustaceans, and of many
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other species such as mollusks, insects and fungi [11, 12]. Chitosan is primarily characterized by three
properties - degree of acetylation, crystallinity, and the polymer molecular weight. These properties will
determine how chitosan behaves in solution, as well as determining its biological and physicochemical
properties. Due to its unique physiological and biological properties, it has been widely used as a starting
material in the preparation of various products of biomedical engineering. It is nontoxic and biodegradable
polymer. Due to its amino-group content, chitosan is capable of adsorbing metal ions mainly by
complexation or ion exchange mechanism depending on condition of sorption. Chitosan can be modified,
both physically and chemically, to bring new or changed properties to be suitable for various applications.
Physically modified chitosan can be obtained in various forms such as powders, nanoparticles, gel beads,
gels, fibers, and sponge. Chemical modification of chitosan has two main goals: to improve the metal
adsorption properties, and to change the solubility properties of chitosan in water or acidic medium. To
inhibit the dissolution of chitosan in acidic conditions, chitosan can be cross-linked. Several bi- or
polyfunctional crosslinking agents are used, such as tripolyphosphate, glutaraldehyde, epichlorohydrin,
ethylene glycol diglycidyl ether, glyoxal, cyclodextrin, etc. The fact that the crosslinking agents listed before
are neither safe nor environmentally friendly, leads to their substitution by water-soluble crosslinking
agents, such as sodium trimetaphosphate, sodium tripolyphosphate or carboxylic acids [13, 14, 15].

This work was aimed to study influence of the contact time, effect of pH and effect of foreign ions on
sorption of pertechnate anions on chitosan and crosslinked chitosan.

Material and methods
Reagents

All chemicals used in experiments were analytical reagent grade pure materials from supplies
companies Slavus, s.r.o., Bratislava SR, or Lachema n. p., Brno CZ. Chitosan medium molecular weight
(75-85% deacetylated) was supplied by the company Sigma-Aldrich, Germany. *™TcO4 from **Mo/*™Tc
generator DRYTEC (2.5 - 100 GBq), GE Healtcare, @ 1200 GMT was used as a radioindicator.

Preparation of the crosslinked chitosan

Chitosan solution with the concentration of 1% (w/v) was prepared by dissolving in 2% (v/v) acetic
acid with stirring for 24 h to get a perfectly transparent solution. Subsequently, the pH solution was adjusted
to 5.5 using the solution of 0.2 M sodium hydroxide solution to obtain a gelatinous solution of chitosan.
50% aqueous solution of glutaraldehyde was added to the gel of chitosan with the final glutaraldehyde
concentration of 87.5 mmol per 1g of chitosan. The mixture was stirred for 1 h at room temperature. The
precipitate was filtered, washed with distilled water to remove any unreacted glutaraldehyde. Finally, the
precipitate was washed with 1M hydrochloric acid solution to remove a non-crosslinking chitosan, 0.2 M
sodium hydroxide solution, distilled water, and acetone. The crosslinked chitosan was dried at laboratory
temperature [16, 17].

Sorption experiments

Sorption of technetium on chitosan was studied by radioisotope indication method using radioisotope
9MTc. A batch method was used in static arrangement of experiment under aerobic conditions at laboratory
temperature. Sorption parameters were determined after adding 3 mL of aqueous phase to 30 mg of sorbent
in a plastic tube with tap and both phases were mixed in laboratory extractor with constant speed of mixing.
After adsorption of technetium, the suspension was centrifugated at 6,000 rot-min* for 10 min and an
aliquot of supernatant was measured on the gamma counter 1470 Wizard using Nal(TI) detector. The
relative error of the measurement was below 1%.

The influence of contact time on the technetium sorption was analyzed from 15 min up to 180 min.
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Sorption behaviour of technetium was studied as a function of pH. The initial solution was distilled
water with pH values that were adjusted from =2 to =11, using HCI or NaOH solutions and labelled with
9MTcO, without carrier. The pH measurements were performed using pH meter CPH 51 from Fisher
Scientific Co. before the experiment (initial pH) and after the interaction of chitosan with the solution at the
equilibrium time (final pH). Effect of foreign ions on the sorption of technetium was studied with the
concentration of foreign ions in the range of 1x10™° - 1x10! mol-dm™. Adsorption properties of chitosan
were calculated by the following equations:

Co—C _
Distribution coefficient Ko= 0 e V_& -2V (mL-g*l) (1)
Cq M a m
. 100 K,
Sorption percentage R=—"—" (%) 2)
Kd + H

where ¢o is initial concentration (mol-dm™), Ceq is equilibrium concentration (mol-dm), V is volume of
aqueous phase (mL), m is mass of sorbent (g), ao is volume activity of initial solution (Bq-mL™) and a is
equilibrium volume activity of solution ( Bqg'mL™).

Results and discussion

The influence of contact time on technetium sorption was analyzed from 15 min up to 180 min at
initial pH 2.8 on chitosan (CH) and at initial pH 4.13 and 5.5 on crosslinked chitosan (ZCH). The influence
of contact time on sorption of technetium on CH and ZCH is listed in Table 1. The sorption of technetium
on these sorbents was rapid and the percentage of technetium sorption was > 80 % for chitosan and > 98 %
for crosslinked chitosan at both pH values. The equilibrium time of 60 min was chosen for further
experiments.

contact time, min

Table 1 - The percentage of technetium sorption as dependency on contact time

The pH of solution is an important parameter that controls sorption process because of the ionization
of surface functional groups and alteration of the solution composition. The value of pH in the solution
affects the speciation of the metal and the protonation of the amino groups in the structure of chitosan.
Sorption of technetium on CH and ZCH was studied using the initial pH ranging from 1.65 to 11.3. After 60
min contact time, final pH value and the activity of **™Tc in solutions were measured. The results indicate
that the extent of adsorption varies with pH. Under acidic conditions the chitosan undergoes dissolution. The
highest percentage of technetium sorption on chitosan was observed near pH 3. The adsorption capacity of
chitosan decreased with increase in pH value above 3. In the initial pH range of 4-10, final pHs are the same.
The results are presented in Fig.1a.
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Fig. 1 - The percentage of technetium sorption (solid symbols) and final pH (open symbols) versus initial
pH on chitosan (a) and on crosslinked chitosan (b)
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In acidic medium, the adsorption capacity of chitosan increased as a result of the protonation of
amine group, which increased the number of binding sites for sorption of technetium and thus removal of
9MTc could be governed by complexation on the surface of chitosan. The adsorption capacity of crosslinked
chitosan was increased with increasing pH values (Fig.1b). In the pH range of 3-11, the adsorption of
technetium on crosslinked chitosan was > 98 %. In the initial pH from 3 to 9, the final pH was =3.5. In the
initial pH range of 3-10, final pHs are the same.

The influence of foreign cations Na*, Cs*, NH;, Ca?*, Co?*, Fe**, Fe** on the technetium sorption
was studied, too. The technetium sorption on chitosan and crosslinked chitosan was decreased with
increasing concentration of these cations in solution with concentration above 1x107 mol-dm™. The highest
values of the percentage of the technetium sorption were achieved at the lowest concentration of ions 1x10°
mol-dm™.
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4 80
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| o MZCH-Ca*
W ZCH-Fe?*
140 eCH-Na*
®CH-Ca?
®CH-Fe?*
0

R [%]

1 20
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Fig. 2 - The percentage of the technetium sorption Fig. 3 - The percentage of the technetium
sorption on on crosslinked chitosan as dependency on chitosan (CH ) and crosslinked chitosan

(ZCH) the concentration of foreign ions in solution as dependency on the concentration of foreing
ions

The dependency of the percentage of technetium sorption on initial concentration of cations in
solution on crosslinked chitosan is presented in Fig.2. The competition effect of Fe3* towards TcO4™ sorption
is stronger than the competition effect of other observed cations. The selectivity of crosslinked chitosan for
these cations with concentration above 1x107 mol-dm?is in the order Fe** > Co?* > Ca** > Na* > Fe** > Cs*

~NH,. The percentage of technetium sorption on chitosan and crosslinked chitosan as dependency on

concentration of foreign ions Na*, Ca?*, Fe?* in the solution are presented in Fig. 3. The percentage of
technetium sorption on chitosan and crosslinked chitosan with concentration of foreign cations lower than
1x10° mol- dm™ is approximately the same. The selectivity of chitosan for these cations in solution with
concentration above 1x10° mol-dm™ is in the order Na* > Ca?* > Fe?*. The selectivity of crosslinked
chitosan for these cations in solution with concentration above 1x10° mol- dm?is in the order Ca?* > Na* >
Fe?*.

Conclusion

Sorption of technetium on chitosan was studied using batch techniques in static arrangement of
experiment under aerobic conditions at laboratory temperature. The influence of contact time, effect of pH
and effect of foreign ions on sorption of pertechnate anions on chitosan and crosslinked chitosan was
studied. The sorption of technetium on these sorbents was rapid and the percentage of the technetium
sorption was > 80 % for chitosan and > 98 % for crosslinked chitosan. The highest value of the percentage
technetium sorption on chitosan was observed at pH value near 3. The adsorption capacity of chitosan
decreased with increase in pH value above 3. In the initial pH range of 4-10, final pHs are the same. The
adsorption capacity of crosslinked chitosan was increased with increasing pH values. In the pH range of 3-
11 adsorption of technetium on crosslinked chitosan was > 98 %. In the pH range of 3-11, the adsorption of
technetium on crosslinked chitosan was > 98 %. In the initial pH from 3 to 9, the final pH was =3.5. In the
initial pH range of 3-10, final pHs are the same. The competition effect of Fe3* towards TcO4 sorption on
crosslinked chitosan is stronger than the competition effect of other observed cations. The selectivity of
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chitosan and crosslinked chitosan for these cations in solution with the concentration above 1x10° mol-dm™
was in the order Na* > Ca?* > Fe?* and Ca?* > Na* > Fe?*, respectively. From these results it can be expected
that crosslinked chitosan could be a suitable sorbent for the immobilization of technetium in the liquid
radioactive waste. Further work is necessary to investigate the influence of some anions on technetium
sorption on crosslinked chitosan.
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DETEKOVANIE PRITOMNOSTI HELIA V IMPLANTOVANYCH
VZORKACH POUZITIM POZITRONOVEJ ANITHILACNEJ
SPEKTROSKOPIE
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& Fakulta Elektrotechniky a Informatiky, Slovenska Technicka Univerzita v Bratislave
b Fakulta Matematiky a Fyziky, Karlova Univerzita v Prahe

Abstrakt

Na detekovanie pritomnosti hélia a na charakterizaciu jeho spravania v implantovanych vzorkach
bola pouzita metéda Dopplerovského rozsirenia spektra pozitronovej anihilacnej spektroskopie.
Implantované boli Fe — Cr zliatiny s 5, 9 a 12 % (hm.) chrému v linedrnom urychlovac¢i ionmi He* s
fluenciou 1.25 x 10'® cm2. Teplota po¢as implantacie nepresiahla hodnotu 80 °C. Namerané hibkové profily
zmerané pomalym pozitronovym li¢om koreluju s teoretickymi vypoctami v oblasti hybnosti anihilacie 5 —
12 x 10" moc. Charakterizované boli dve oblasti implantovanych materialov. Prva sa nachadza v hibke 400
nm a popisuje pritomnost’ najma vakanénych klastrov s malym mnozstvom He. Pri vyssej hibke (600 nm)
vznika oblast s jeho vysokym podielom. Pri tejto hibke dochddza k zapliovaniu vakancii héliom, &o
potvrdili aj simulécie v programe SRIM.

1. Uvod

Pri zvySovani vyhorenia jadrového paliva trpia konstruk¢né komponenty v aktivnej zoéne zvySenou
tvorbou hélia. Samotné héliové krehnutie materidlu tvori limitujaci faktor pre prevadzku komponentov
faznych zariadeni. Aj ked’ bola vynalozend vel'ka snaha na vyskum vplyvu hélia na oziarené¢ materialy [1 -
7] casto sa vyskytuju rozpory medzi experimentom a tedriou [8]. Experimentalny vyskum vplyvu hélia na
konstrukéné materidly je limitovany rozliSenim experimentalnej techniky. Ani vysoko vykonné mikroskopy
nedokdzu zobrazit’ héliové krehnutie v prvych fazach a iba héliové bubliny s rozmermi niekol’ko nm mézu
byt viditeIné.

Experimentalne techniky zalozené na pozitronovej anihilaénej spektroskopii sit zname hlavne pre ich
citlivost na mriezkové defekty ako napriklad vakancie a ich klastre. NavySe pritomnost’ hélia v danych
malych prazdnych miestach v mrieZke meni anihilacné parametre a tym padom mdéze byt detekované tymito
technikami. Na samotné detekovanie pritomnosti hélia v bindrnych Fe — Cr zliatindch implantovanych
héliovymi 16nmi bola pouzitd metdda dopplerovského rozSirenia spektra pozitrébnovej anihilacnej
spektroskopie. Interpretacia vysledkov je zaloZena aj na teoretickych vypoctoch doplerovskych rozsirenych
spektier.

2. Experiment
2.1 Skiimané materialy

Na experiment boli pouzité Zelezo — chromové binarne zliatiny z r6znym obsahom chréomu (5, 9, 12
% (hm.)). Detailny popis pripravy tychto feritickych zliatin je uvedeny v [9]. Na simulaciu vysokého
radiacného poskodenia bola pouzitd implantacia skimanych materidlov i6nmi hélia s fluenciou 1.25 x
10%*8cm™. Najvyssia hodnota poskodenia bola uréend programom SRIM v hibke medzi 500 a 600 nm s
maximalnou hodnotou 30 dpa (obr. 1). Koncentracia hélia m4 podobny priebeh ako vytvorené poskodenie
implantéaciou ale lokalne maximum je posunuté do vicsej hibky. Tento efekt spdsobuje uréita asymetrickost’
vytvorenych defektov v hibkovom profile zliatin, &o sa stalo nasim hlavnym prostriedkom na $pecifikovanie
efektu hélia.
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Obr. 1 - Profil koncentrdcie hélia [appm (atomic parts per million)] a dpa
(displacement per atom) profil. Su ziskané simulaciou vo vypoctovom programe SRIM.

2.2 Pouzité metody

Na meranie hibkovych profilov do 1500 nm (menenim energie pozitrénov od 0.5 do 38 keV)
implantovanych vzoriek bola pouzita aparatira pomalého pozitronového lic¢a dopplerovského rozsirenia
spektra. Zdrojom pozitronov bol ?’Na s aktivitou 740 MBq.

Vyhodnocované parametre S (anihilacia s valenénymi elektrénmi, charakterizuje material z hl'adiska
mnozstva vakancii a ich aglomerécii) a W (anihilacia s vnitornymi elektronmi, charakterizuje material z
hl'adiska chemickej Struktiry) [10] opisuju mikroStrukturalne procesy v materiali.

3. Vysledky a diskusia

3.1 Experimentilne vysledky spektroskopie dopplerovského rozSirenia spektra a teoretické
vypocty

Vysledkom merani Dopplerovského rozSirenia spektra pozitronovej anihilacnej spektroskopie st
jedno — dimenzionalne hybnostné spektra popisujlice rozdelenie hybnosti anihilacie pozitronu s elektronom
v skimanom materiali (obr. 2, 3, 4). Zo spektier boli vyhodnotené len pravé strany z dévodu pouzitia HPGe
(High Purity Germanium) jednodetektorového zapojenia aparatiry.

188

FEKT, VUT v Bmg, Ustav elektrotechniky
CESKA NUKLEARN{ SPOLECNOST ,,13. Mikul4sské setkéni mladé generace CNS* — 4. - 6. 12. 2013



Pomer k Cistému Zelezu [a.u.]

HEHHD
| |
10 e Cisté zelezo
L
] anm
LN ]
| |
0.8 " - )
.0 - n
o o . L N} - . o m
nuD; . .ll..D " DD.D
o n
o Fe-5Cr_390nm o a® e Thw T,
= Fe-5Cr_620nm =8 e
0.6 o
0.4

T
10

-3
p, x 107 (mc)

15 20

Obr. 2 - Jedno - dimenziondlne hybnostné spektrum implantovanej Fe — 5 % Cr (hm.) zliatiny pre hibku
vzorky 390 nm a 620 nm. Implantacnd fluencia bola 1.25 x 108 cm2,

Na obr. 2, 3, 4 si zobrazené jedno - dimenzionalne hybnostné spektrd implantovanych Fe — 5, 9, 12
% Cr (hm.) zliatin. Spektrd boli vyhodnotené pre $pecifické hibky (390 nm a 620 nm) skiimanych
materialov. Hibky boli zvolené s prihliadnutim na teoretické vypoéty ziskané zo SRIMu. Kazda hibka podl'a
predpokladov popisuje oblast’ s inym typom defektov.
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Obr. 3 - Jedno - dimenziondlne hybnostné spektrum implantovanej Fe — 9 % Cr (hm.) zliatiny pre hibku
vzorky 390 nm a 620 nm. Implantacnd fluencia bola 1.25 x 108 cm,

Oblast’ 390 nm popisuje implantovani vrstvu kde je predpokladand pritomnost’ vakancii a ich
klastrov. Implantované atdémy hélia sa podl'a predpokladu v tejto oblasti nachddzaji v malom pocte. Pomer
koncentracie He k dpa je nizka. Pri prechadzani do vi&sich hibok sa koncentracia hélia zvysuje (obr. 1).
Tymto procesom sa pomer koncentracie hélia k dpa rapidne zvysi.
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Obr. 4 - Jedno - dimenziondlne hybnostné spektrum implantovanej Fe — 12 % Cr (hm.) zliatiny pre hibku
vzorky 390 nm a 620 nm. Implantaénd fluencia bola 1.25 x 10*® cm™2,

V oblasti s najvacsim pomerom koncentracie He k vypocitanej hodnote dpa je predpokladana
pritomnost’ vakancii a ich klastrov naplnenych atomami hélia. Tato oblast’ zodpoveda 620 nm hlbke
implantovaného materialu.

Z danych nameranych jedno — dimenziondlnych spektier sa ziskajii hodnoty parametrov S a W, ktoré
popisuju material z hl'adiska pritomnosti defektov a chemického prostredia materidlu. Ich hlbkové profily
vSetkych meranych Fe — 5, 9, 12 % Cr (hm.) zliatin su zobrazené na obr. 5.
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Obr. 5 - Profily S a W parametra pre vsetky implantované zliatiny

Namerané lokalne maxima profilov S a W parametra sa nachadzajt v hibke medzi 500 nm a 600 nm
¢o zodpoveda teoretickym vypoctom hodnot dpa ziskanych zo SRIMu (obr. 5). Malé posunutie pikov k
niz§im hibkam (viditePné najmi pre S parameter Fe — 12 % Cr (hm.) zliatiny) je spésobené pritomnostou
hélia. To zapiiia spominané vakancie a ich klastre a nasledne anihilacia pozitrénov v tychto miestach je
ovplyvnena. Vakancie s héliom netvoria pre pozitrony taku efektivnu pascu ako bez He.

Samotny vplyv pritomnosti helia je zobrazeny na obr. 6. Po vykonani pomeru nami vyhodnotenych
Specifickych hlbok 390 nm a 620 nm implantovanych materidlov k rovnakym Specifickym hlbkam
neimplantovanych materialov sa zobrazili 2 typy priebehov ktoré koreluju s teoretickymi vypoctami.
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Obr. 6 - Porovnanie experimentdalnych vysledkov a teoretickych vypocétov. Experimendlne hodnoty boli
ziskané pomerom implantovanej k neimplantovanej jedno — dimenziondlnej hybnostnej distribucie pre
hibky 390 nm a 620 nm pre vietky Fe - Cr skiimané zliatiny. Teoretické vypocty boli vykonané pre
vakancny klaster bez hélia (V9) a s héliom (V9 + He5).

Teoretické vypocty hybnostnych profilov efektu hélia boli vykonané v ramci metddy atdmove;j
superpozicie [11, 12] za pouzitia vypoctovej schémy uvedenej v [13]. Tato metdéda bola neskor
modifikovana na ur€enie prispevku valenénych elektronov (s nizkou hybnost’ou) na dopplerovské rozsirené
spektra [14]. Bola pouzita Boronskieho a Niemineniho parametrizacia [15] elektrén — pozitronovej
korelacnej energie. Pritomnost’ hélia v implantovanych materidloch bola simulovand umiestnenim He
atomov do vakan¢ného klastra (V9 + He5) v bee Zeleznej mriezke. Pre pripad vakan¢ného klastra s atdbmami
hélia vznika $pecifické lokalne maximum v oblasti hybnosti 6 - 7 x 10 moc, ktoré viditelne koreluje s
experimentalnymi vysledkami vyhodnotenej oblasti predpokladaného typu defektov vakancii a ich klastrov s
pritomnostou atémov hélia v hibke 620 nm implantovanych vzorkach. Vypogitany profil deviatich vakancit,
&ize vakanéného klastra V9 je takmer totozny s nameranymi vysledkami v hibke 390 nm. Dana korelacia
potvrdzuje rozdelenie typov defektov v hibkovom profile implantovanych Fe — Cr zliatin, citlivost
pozitronovej anihilacnej spektroskopie na hélium ale hlavne jeho samotnu pritomnost’.

4. Zaver

Vysledky prezentované v tomto ¢lanku zobrazuji unikatnu korelaciu experimentalnych vysledkov s
teoretickymi vypoctami ziskanymi z merani dopplerovskych rozsirenych spektier pozitronovej anihilacnej
spektroskopie. Samotna detekcia hélia touto metddou poskytuje ddlezith informéciu pre vyskum a vyvoj
novych materidlov pouziteI'nych pre fuzne aplikacie.

Pomocou profilov koncentracie hélia a dpa, ziskanych teoretickymi vypoctami boli rozliSené 2
$pecifické zony implantovanych Fe — Cr zliatin. Prva oblast’ (hibka 390 nm) obsahuje vakancie a vakan¢né
klastre takmer bez hélia. Druha $pecificka zona (hibka 620 nm) je charakteristicka pre vakancie a ich klastre
s atdbmami hélia. Pritomnost’ He, ktord postiva maximum S a W profilov k povrchu, vytvara nehomogenitu
implantovaného materidlu v zmysle typu defektov. Pomery experimentdlnych vysledkov nameranych
spektier danych dvoch Specifickych zon suhlasia s teoretickymi vypoctami pre vakan¢né klastre bez hélia
(V92) aj s héliom (V9 + HeS5) pre vietky zliatiny Fe — 5, 9, 12 % Cr (hm.) implantované fluenciou 1.25 x 108
cm™.
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POZITRONOVE MERANIA VYSOKOTEPELNYCH SUPRAVODICOV
FUZNEHO REAKTORA

J. Simeg Veternikova®, S. Sojak®, M. Petriska®
Ustav jadrového a fyzikalneho inZinierstva
Fakulta elektrotechniky a informatiky, Slovenska technicka univerzita, Bratislava

Abstrakt

Vysokoteplotné supravodi¢e su perspektivne materidly, s ktorymi sa rata pri konstruovani
chladiacich systémov vo fuznych reaktoroch. Tieto materialy sa tak musia skiumat’ aj z hl'adiska radiacne;j
odolnosti,ked’Ze Vv tychto reaktoroch sa vyskytuju neutrony s vysSou energiou a radiaéné poskodenie
kons$trukénych materialov tak tvori eSte vyraznejsi problém ako v bezne vyuzivanych reaktoroch.

V naSej praci sme pozorovali 2 typy supravodi¢ov YBa2CuzO7.s, vzorky MS2F (vyrobené na
Univerzite v Cambrige) a YBCO (Slovenska akadémia vied, KoSice). Tieto vzorky boli oziarené neutronmi
v experimentalnom reaktore s fluenciou 1,2 a 6x10?* m? a neskoér vyzihané pri teplote 250 °C pocas 4 hodin
vo vzduchu. Pozitronové merania pozorovali vyznamny rast vakan¢nych defektov s rastucou fluenciou,
pricom sa tieto defekty pocas zihania Uplne alebo ¢iastone rekombinovali.

1. Uvod

Svetovy vyskum fiznych reaktorov je v sucasnosti zamerani najmi na Studium konstrukénych
materialov aich radiacnej odolnosti. Vysokoteplotné supravodi¢e (HTS) su hlavnymi kandidatmi pre
konstruovanie magnetickych systémov (napr. v DEMO reaktore) [1]. Relativne vysoka kriticka teplota (T¢)
tychto materidlov prispieva vyznamne k znizeniu narokov na chladiaci systém ako aj k zniZeniu
prevadzkovych nakladov. Jeden z najperspektivnejSich HTS materidlov je YBa>CuzOr7-, ktory je Specificky
vysokou hustotou magnetického pola uz pri kritickej teplote ~ 92 K. Magneticky systém sa skladd zo
solenoidu a prstencového magnetu, ktoré su chladené kryostatom. Hoci st tieto materialy chranené tienenim,
hustota toku neutrénov je v oblasti supravodicov stale vysoké ~ 10** m?2 st (Obr. 1) [2]. Odhad fluencie
neutrénov, ktora musi supravodi¢ vydrzat’ pocas svojej zivotnosti je priblizne 2,5x10%2 m2MW [3].
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Obr. 1 - Priebeh hustota toku neutronov vo vnutornej ¢asti magnetického systému DEMO reaktora

Vplyv radiacie na supravodi¢e modze byt Ciastocne pozitivny, pretoze vzniknuté vakancné defekty
mozu zvysit mnozstvo zachytnych centier magnetickych tokov [4] a tak sa zlepSia magnetické vlastnosti.
Toto vSak sposobuje degradaciu mechanickych vlastnosti materialu, napr. krehnutie materialu. Z toho
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dovodu sme sa rozhodli v rdmei nasho $tudia sledovat’ vznik vakan¢énych defektov vplyvom neutrénového
oziarenia pomocou pozitronovej anihilacnej spektroskopie (PALS). Vzorky boli ozZiarené
Vv experimentdlnom reaktore TRIGA MARK II vo Viedni fluenciou rychlych neutrénov do 6x10% m™,

2. Experiment

Dve rozne vzorky materialu YBa>CusO7.s boli skimané z hladiska radiacnej stability: YBCO —
sintrovany material bez textiry a MS2F — viaczrnny material obsahujuci 70% YBa>CuzO7.5 a 30%
Y2BaCuOs s primesou platiny Pt (0,1%). Hoci supravodi¢e pre magneticky systém budi vyrdbané vo forme
tenkych potiahnutych magneticky pasok, nd$ vyskum sleduje materidl s va¢Simi rozmermi Specialne
vyrobenymi pre ucel pozorovat’ ich pomocou pozitronovej anihilacnej spektroskopie.

Skimané vzorky boli oziarené v TRIGA MARK II reaktore vo Viedni. Vykon reaktora bol 250 kW
s hustotou toku tepelnych/rychlych neutrénov 4,2/5,3x10'® m?2s™. Prva troven oziarenia dosiahla fluenciu
rychlych neutrénov 1,2x10%* m2 a druha urovent 6x10%* m2. Vzorky boli na zaver vyzihané pri teplote 250
°C pocas 4 hodin vo vzduchu za t¢elom pozorovat’ rekombinaciu defektov a regeneraciu Struktuary.

Experimentalne spracované vzorky boli merané pozitronovou anihila¢nou spektroskopiou metédou
doby Zivota pozitrébnov (PALS) [5], pomocou ktorej mozno stanovit velkost defektov a koncentraciu
defektov pre zakladny material a d’alSie 3 stavy experimentalneho spracovania.

3. Vysledky

Spektrum ziskané PALS meranim bolo spracované pomocou programu Lifetime 9 [6] metodou
“Standartného zachytu pozitronov* do troch déb Zivota pozitronov. Najkratsia doba Zivota pozitronov (LT1)
okolo 190 ps prislucha anihildcii pozitrénov v bezdefektnej Strukture redukovanej o zachyt pozitronov v
defektoch. LT1 bola vyznamne redukovand hlavne pre oziarené vzorky, ¢o znaci velky vyskyt defektov
v Struktire tychto vzoriek. Druhd doba zivota pozitronov (LT2) ndjdend v oblasti 220 a 600 ps
charakterizuje vakancie. Poslednd doba zivota pozitronov (najdlhsia) nie je vyznamna, odpoveda parazitnej
anihilécii pozitronov vo vzduchu medzi vzorkou a zdrojom pozitronov.

Druha doba Zivota (LT2) pre neoZziarené vzorky YBa>CusO7.; dosiahli hodnotu 310 ps (YBCO) a 373
ps (MS2F). Intenzita (I12) prisluchajtca k tejto dobe Zivota je do 10 %, t.j. MS2F (10,5 %) a YBCO (4 %)
(Obr.2).

Po prvom ozZiareni vzréstla intenzita 12 o 50% pre obe vzorky, MS2F (AI2=58,1 %) a YBCO (AI2 =
60,9 %). To demonstruje, ze po€as ozZiarenia sa v Struktire vyznamne akumulovali defekty. Doba zivota
charakterizujuica defekty je pre MS2F ~ 250 ps a pre YBCO (232 ps), €o znadi, Ze obsahuji pravdepodobne
defekty rovnakej velkosti. Dalsie oZiarenie sposobilo d’alsi rast objemu defektov. LT2 sa stale pohybovala
okolo hodnoty 240 ps, v Struktire sa akumuluju teda stale rovnaké defekty nezavisle od trovne oziarenia.
Mnozstvo defektov vzrastlo vyrazne, hoci menej ako pre prvé oziarenie, pre MS2F AlI2=19,2 % a pre YBCO
AI2=17,1 %.

Vysledky pre vyzihané vzorky demonstrovali pokles mnozstva defektov. Teda defekty akumulované
pocas oziarenia su schopné rekombinovat’ a materidl sa moze regenerovat’. Regenerdcia dokdze prebehnut
az v takej miere, Ze mnozstvo defektov po oziareni a vyzihani je dokonca v pripade MS2F materialu nizSie
ako pociato€na uroven defektov v neoziarenej vzorke.
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Obr. 2 - PALS vysledky pre vzorky YBCO a MS2F v neoZiarenom stave, oZiarenom stave 1 a 2,
V stave po Zihani

Podla hodnoty LT2, neoziarené vzorky a tiez vyzihané vzorky obsahuji velké vakanéné klastre (~
350 ps [7]) alebo mikropory (~ 600 ps prisluchajuce k 50 vakancii [8]). Vyskyt velkych defektov bol
oCakavany, pretoze tieto defekty su do Struktiry zabudované za tUcelom zlepSit' magnetické vlastnosti.
V oziarenych vzorkéch zacali dominovat di-vakancie nad spominanymi velkymi defektmi. Oziarenim

akumulované defekty st pravdepodobne Cu-O di-vakancie.
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Obr. 3 - Zmena strednej doby Zivota pozitronov (MLT) pre neoZiarené vzorky a vzorky
po experimentdlnom spracovani

Strednd doba zivota pozitronov (MLT, Obr. 3) pocitana zo vSetkych dob zivota pozitronov vzrastla
viac pre oziarené¢ YBCO (1. oZiarenie AMLT = 10 ps, 2. oziarenie AMLT = 18 ps) ako pre MS2F (9 ps a 3
ps). Neistota hodnoty MLT je menSia ako 2 ps. Vysledky tak preukazuju vyznamni zmenu v objeme
defektov (hlavne pre YBCO), hoci hodnota MLT pre MS2F bola vicsia v celom rozsahu. MS2F obsahuje
pravdepodobne celkovo ovel’a viac defektov, ale je radiacne stabilnejSie vzh'adom na akumulaciu defektov
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Po vyzihani zaznamenala MLT hodnota oboch vzoriek vel’ky pokles. YBCO dosiahlo mierne vacsiu
MLT hodnotu ako bola pre neoziarenl vzorku, o znamena, Ze nastala takmer 100% regeneracia materialu.
MLT hodnota vyzihanej vzorky MS2F je dokonca eSte menSia ako zakladny material bez oZiarenia.

4. Zaver

Vysokoteplotné supravodie su materialy s velkym potencidlom pre rozne aplikacie a su schopné
nahradit’ vSetky ostatné supravodice vo fiznych zariadeniach. YBa2CuzO7.5 je jeden z najperspektivnejsich
materidlov vzhl'adom na kriticka teplotu a hustotu magnetického toku pri tejto teplote. Stcasny vyskum
sleduje, ¢&i tento material spifia vietky parametre pre vyuzitie v prostredi s radidciou rovnako ako existuju
snahy pre zdokonalenie tohto materialu.

Nas vyskum dokazal, ze vzorky YBCO a MS2F su citlivé na radiacné akumulovanie defektov. Pocas
oziarenia vznikaji hlavne Cu-O di-vakancie. Pozorovali sme vSak, Ze uz mierne vysSia teplota (250 °C)
dokaze proces degradacie struktiry a mechanickych vlastnosti zvratit’ a defekty sa spét’ rekombinuju.
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Abstract

lonic liquids are organic salts composed by ions with melting temperature lower than 100 °C.
According to their unique properties such as immeasurable vapor pressure, non-flammablity, ability to
solvate organic, inorganic or polymeric materials are proposed to be used in various industry aplications
such as catalysts or environmental friendly solvents. One of the main objectives of ionic liquids research is
their ability to replace conventional organic solvents, which have high impact on environment in industrial
processes. Radionuclide extraction properties of ionic liquids are studied due to their high selectivity and
Kinetic properties of these compounds. The possibility of solid matrix impregnation with ionic liquids shows
high potential for development of new solid phase extractants for radionuclide removal or concentration.
Phosphonium ionic liquid Cyphos 101 impregnated on Teflon or Amberchrom CG-300s solid matrix is
suitable for TcO4- extraction from aquaeous phase.

Introduction

lonic liquids consist of organic cation associated with organic or inorganic anion. Low energy of
their crystalline lattice causes that they are fluid at laboratory temperature. Their physical and chemical
properties comes from a structure of a cation and anion in their structure and can be changed for example by
changing an alkyl chain lenght or change of an anion. According to organic solvents, gases,
microcomponents and radionuclides, extraction properties of ionic liquids are examined due to high
selectivity and extraction kinetics provided by this compounds. The possibility of solid matrix impregnation
with ionic liquids shows high potential for development of new solid phase extractants mainly for
radionuclide, specific or low concentrated heavy metals removal or concentration in flow or column
arrangement. Impregnation of solid matrixes with extracting agents or ionic liquids is simple and lowers the
amount of agents needed for effective separation of metal ions. According to combination of extraction
methods selectivity, advantages of sorption methods and simple elution these sorbents are suitable for use in
flow systems.

Methods

First, there was a liquid-liquid extraction used to find out which ionic liquid is the most effective in
pertechnetate extraction from a water phase at various condition. There were six ionic liquids used
solubilized in four different organic solvents with different polarity—cyclohexane, chloroform, toluene and n-
butanole with rising polarity from cyclohexane to n-butanole. Water phase to organic phase ratio of 1:1 was
used for all of the liquid-liquid extraction experiments. Effect of pH value and influence of various cations
and anions was studied. Britton-Robinson buffer was used for pH dependence experiments with an
increment of 10-100x10° dm? of pertechnetate solution (according to its activity) from Drytec pertechnetate
generator. In a case of influence of various cations and anions, 1x10 mol.dm= water solution of chloride
salts, in a case of cations, and sodium salts, in a case of anions, was used as a water phase with an increment
of 10-100x10° dm? of pertechnetate solution (according to its activity) and adjusted to pH=2 with HCI. 15
minutes was a contact time of both phases. After this, water phase was taken away quantitatively and
activity was measured for 100 seconds on Perkin Elmer 1470 Wizard gamma counter.
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Amberchrom CG-300s was used as asolid matrix for lonic liquid impregnation. 2 grams of
Amberchrom CG-300s was placed into erlenmayer flask, mixed with 2 grams of Cyphos 101 solubilized in
20 ml of methanol. This mixture was heated and stirred under reflux. After 30 minutes the suspension was
filtered and dryed for 2 hours at 100 °C. The resulting weight was 2,5 grams, which means 25 % w/w of
Cyphos 101 impregnated on Amberchrom CG-300s. Teflon was impregnated by the same procedure as
Amberchrom CG-300s with 10 % w/w of Cyphos 101 impregnated to its stucture. Column experiments were
performed with 200 mg of this sorbent in column with a water phase flow of 1 cm3/min. Before first usage,
column was saturated with 40 cm? first, then with 40 cm® of 8 mol-dm™ HNOg3. Sorption experiments from
water phase were performed from 20 cm?® of water with an increment 10 — 100 pl of pertechnetate generator
solution and adjusted to pH=2 with HCI. After sorption, 1 cm® of water phase was taken for an activity
measurement. For desorption of pertechnetate from a column 2 mol-dm® HNOs, 4 mol-dm® HNOs3, 8
mol-dm= HNOs, 2 mol-dm™ NaClO4 a 2 mol-dm= NaNOs was used. After desorption there was 1 cm® of
desorption solution taken for activity measurement.

Results
2500
2 mol.dm3 HNO3
2000 | I M
," ! [ 4 mol.dm3 HNO3
' 8 mol.dm3 HNO3
- [
1500 r 2 mol.dm3 NaNO3
s Iy
o
U v
1000 N
[/
J
| ¥
500 }J
O 1 1 1 1 1 J
0:00:00 0:14:24 0:28:48 0:43:12 time 0:57:36 1:12:00 1:26:24

Fig. 1 - Sorption and desorption of a pertechnetate on a Amberchrom CG-300s impregnated
with Cyphos 101

Figure 2 shows result of colums experiments with Cyphos 101 fixed on Amberchrom CG-300s solid
matrix. Linear increase of column activity shows quantitative sorption of TcO4". Plato region shows column
activity after whole volume of water phase flowed over. Following column activity decrease is tied to
desorption with 2, 4 and 8 mol-dm® HNO3 and 2 mol-dm® NaNOs.

Pertechnetate was sorbed quantitatively because at least 99,8 % of original pertechnetate activity
took place in column. In a case of desorption, 15,4 %, 7,8 % and 3,6 % of original pertechnetate activity
remained in column after elution with 2, 4 a 8 mol-dm® HNOs. Desorption with 2 mol-dm*® NaNOj3 caused
that 42,6 % of original pertechnetate activity remained in column.

8 mol-dm® HNOs was used for desorbing pertechnetate from column quantitatvely. This solution was
also used for cleaning column after desorption with other solutions which were unable to desorb all of the
pertechnetate.
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V Rsolution Rcolumn

Sample counts | CPM [eme] CPMo [%] [%]

blank 203241 | 122783 | 20 |2455660

sorption pH = 2 471 | 202 20 4040 |0.164518|99 83548
1 . 3

dHelfl‘gf“onzmo' dm 173226 103936 | 20 |2078720|84,65016 | 1534984

blank 230230 139365 | 20 |2787300

sorption pH = 2 223 53 20 1060 | 0,03803 |99.96197
1 . 3

dHelfl‘gf“o”“mo' dm 211837| 127102 | 20 [2542040| 91,2008 |8,799196

blank 399571 | 244897 | 20 |4897940

sorption pH = 2 924 | 473 20 9460 |0.193142 |99 80686
1 . 3

dHelfl‘gft'O”8m°' dm 378706 | 235998 | 20 [4719960 |96 36623 |3.633773

blank 86439 | 51757 | 20 |1035140

sorption pH = 2 140 3 20 60 |0,005796| 99,9942
1 . 3

ﬂ?ﬁg’:'onzmo' dm 48860 | 29680 | 20 | 593600 | 57,3449 | 426551

Tab. 1 - Pertechnetate distribution in sorption-desorption experiments Fig. 2

2500 r
——8 mol.dm3 HNO3
2000 ——2 mol.dm3 NaClO4
1500 +
S
o
o
1000
500
0 1 1 1 1 J
0:00:00 0:14:24 0:28:48 0:43:12 0:57:36 1:12:00 1:26:24
time

Fig. 2 - Sorption and desorption of a pertechnetate on teflon impregnated with Cyphos 101
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Figure 2 shows pertechnetate sorption and desorption on a column filled by 200 mg of teflon matrix
impregnated with Cyphos 101. There was 95,3 % and 99,3 % of original pertechnetate sorbed on a column.
For desorption, there were two solutions used. In a case of desorption with 2 mol-dm*® NaClO4 6,3 % of
original activity remained sorbed on a column.
8 mol-dm® HNOj3 solution eluted almost all of the original pertechnetate, only 1,5 % remained sorbed on
a column.

Sample counts CPM V [cm3] CPMo Rsolution Rcolumn

%] | [%]
blank 80941 | 48438 | 20 | 968760
sorption pH = 2 3922 | 2271 20 | 45420 | 4,688468 | 95,31153
%ﬁ:glrg?o” 2 mol-dm? 74541 | 45397 | 20 | 907940 |93,72187 | 6,278129
blank 343291 | 209529 | 20 | 4190580
sorption pH = 2 2539 | 1442 20 | 28840 | 0,68821 |99,31179

desorption 2 mol-dm3 HNOs | 332193 | 206302 20 4126040 | 98,45988 | 1,540121

Tab. 2 - Pertechnetate distribution in sorption-desorption experiments Fig. 3

Conclusion

From previous experiments, Cyphos 101 was chosen as the most suitable ionic liquid for
solid matrix impregnation for pertechnetate concentration. Amberchrom CG-300s and teflon was
used as asolid matrix for impregnation. In a case of Amberchrom CG-300s 25 % w/w
impregnation was achieved, respectively, 10 % w/w with teflon.

Related to column experiments, pertechnetate was sorbed quantitatively at 1 cm3/ min water
phase flow. Desorption curve is highly dependent on a solution used and an amount of
a pertechnetate remaining sorbed on a column culminating at various values. 8 mol-dm3 HNO3
gives quantitative elution of pertechnetate from column, 2 mol-dm® NaClOs gives almost
quantitative results. There were at least 5 sorption-desorption cycles performed on each column
with no properties change noticed. All of the results were highly reproducible.
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